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Kurzdarstellung
Die Grundlage vieler zukünftiger Flüssigszintillator-Neutrinoexperimente (SNO+,
Daya Bay, LENA) ist das Lösungsmittel Lineare-Alkyl-Benzene (LAB, C6H5CnH2n+1,
n = 10− 13). Zusammen mit dem weit verbreiteten Szintillator 2,5-Diphenyloxazole
(PPO) ist es ein farb- und geruchsloses Detektormaterial mit hohem Flammpunkt. Im
Vergleich zu toluol- oder xylolbasierten Szintillatoren ist LAB+PPO preiswert und nicht
gesundheitsschädlich. Die Eigenschaften von LAB machen es ebenfalls interessant für
die Anwendung an nELBE, die Neutronenugzeitanlage im Helmholtz-Zentrum Dresden-
Rossendorf.
Ein neuer Ansatz zur Bestimmung der Lichtausbeute im niederenergetischen Bereich (bis
2 MeV) wird vorgestellt. Kombiniert wurden Messungen mit (quasi) monoenergetischen
γ-Prüfstrahlern und einem in dieser Arbeit aufgebauten Compton-Spektrometer. Letzteres
ermöglicht die Bestimmung der Lichtausbeute bis zu 5 keVee (Elektronenäquivalent). Der
Birks-Parameter wurde für eine Lösung von LAB + 3 g/l PPO sowie für den Flüssigszintil-
lator NE-213 bestimmt. Die relative Lichtausbeute in Bezug auf letzteren konnte mit diesen
Messmethoden ebenfalls ermittelt werden. Zur spektralen Analyse des Lumineszenzlichtes
wurden Messungen an Fluoreszenz- und UV/VIS- Spektrometern durchgeführt.
Die Pulsformdiskriminationsfähigkeit auf LAB basierenden Szintillatoren wurde während
eines Flugzeitexperiments in einem gemischten n-γ-Feld eines 252Cf-Prüfstrahlers ermittelt.
Dabei kamen unterschiedliche Algorithmen der semi-analogen und digitalen Pulsformdis-
krimination zum Einsatz.
Abstract
Linear alkyl benzene (LAB, C6H5CnH2n+1, n = 10 − 13) is the proposed solvent for the
SNO+, the Daya Bay Neutrino and LENA experiment. In solution with the commonly
used scintillator PPO it is a colourless, odourless and cheap liquid scintillator with a high
ash point and low health hazard compared to toluene based ones.
The properties of LAB make this scintillator interesting also for nELBE, the neutron time-
of-ight facility at Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf.
A new approach to measure the light yield in the low-energy range using a combination of
quasi-monoenergetic photon sources and a Compton-spectrometer is described. The latter
allows the measurement of the light yield down to 5 keVee (electron equivalent). The Birks-
Parameter was determined for a homemade solution (LAB + 3 g/l PPO) and for NE-213.
The light yield (relative to this standard scintillator) was conrmed by measurements using
a uorescence spectrometer. The ability of pulse-shape-discrimination in a mixed n-γ- eld
of a 252Cf source was tested using dierent digital and semi-analogue techniques.
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Liste der verwendeten Akronyme
0νββ neutrinoloser, doppelter Betazerfall
bis-MSB 1,4-bis(2-Methylstyryl)-Benzol (ein sekundärer Szintillator); C24H22
CFD Proportionaldiskriminator (engl.: constant-fraction-discriminator)
DAQ Datenaufnahme (engl.: data acquisition)
DPSD digitale Pulsformdiskriminierung (engl.: digital pulse shape discrimination)
DSP digitale Datenverarbeitung (engl.: digital signal processing)
ELBE Elektronen-Linearbeschleuniger für Strahlen hoher Brillianz und niedriger Emittanz
FoM Gütezahl (engl.: f igure of merit)
FPGA feldprogrammierbare Gatteranordnung (engl.: Field Programmable Gate Array)
FWHM Volle Breite auf halber Höhe (engl.: full width at half maximum)
HOMO highest occupied molecular orbital
HPGe hochreiner Germanium Detektor (engl.: high-purity germanium detector)
HZDR Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
LAB lineare Alkybenzene
LCAO linear combination of atomic orbitals
LG/SG ein Pulsformdiskriminationsalgorithmus (engl.: LongGate/ShortGate)
LOMO lowest occupied molecular orbital
LUMO lowest unoccupied molecular orbital
POPOP 1,4-bis-[2-(5-Phenyloxazolyl)]-Benzol (ein sekundärer Szintillator); C24H16N2O2
PPO 2,5-Diphenyloxazole (ein primärer Szintillator); C15H11NO
PMT Photoelektronenvervielfacher (engl.: Photomultiplier tube)
QDC Ladungs-zu-digital Wandler (engl.: charge-to-digital converter)
rms Quadratisches Mittel (engl.: root mean square)
SEP Einzelelektronenmaximum (engl.: single-electron peak)
SEV Sekundärelektronenvervielfacher
SNO Sudbury Neutrino Observatory (ein Neutrinoexperiment in Canada)
SNO+ Nachfolger des SNO Experiments in Sudbury
WLS Wellenlängenschieber (engl.: wavelength-shifter)
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1 Einleitung
1.1 Motivation
Mit der Lösung des solaren Neutrinoproblems und dem Nachweis der Oszillation dieser
Teilchen konnte das Sudbury Neutrino Observatory (SNO) einen groÿen Erfolg verbuchen.
In den kommenden Monaten startet das Nachfolgeexperiment SNO+ mit ebenso ambi-
tionierten Plänen wie sein Vorgänger. SNO+ steht dabei für SNO plus Szintillator. Die
Plexiglassphäre des früheren Schwerwasser(D2O)-Tscherenkow-Detektors wird nun mit ei-
nem Flüssigszintillator befüllt. Die fünfzig- bis hundertmal gröÿere Lichtausbeute soll es
dem Detektor ermöglichen, weitere Phänomene in Verbindung mit den leichtesten Materie-
teilchen des Standardmodells aufzuklären. Unter anderem sollen nun der Beitrag des CNO-
Zyklus zur Energiebilanz der Sonne untersucht werden, sowie der Fluss der Geo- und sola-
rer pep-Neutrinos bestimmt werden (siehe [Kraus, 2006] und [SNOLAB Homepage, 2011]).
Durch Lösen von natürlichem Neodym im Szintillator ist man in der Lage 56 kg eines Nu-
klids (150Nd) in einem Teilchendetektor zu haben, welches ein Kandidat für den neutrino-
losen, doppelten β-Zerfall (im Folgendem als 0νββ bezeichnet) ist. Durch die zweithöchste
Endpunktenergie aller ββ Isotope (Isotope, die nur über den doppelten β-Zerfall zerfallen,
da der einfache energetisch verboten ist) eignet sich Neodym besonders gut dafür, da das
erwartete Signal für den 0νββ somit oberhalb aller natürlichen Radioaktivität liegt. Wird
dieser besondere Zerfall des Isotops im Detektor nachgewiesen, lässt sich die Diskussion
über den Teilchencharakter des Neutrinos (Majorana- oder Dirac-Teilchen) endlich klären.
Die Masse des Majorana-Neutrinos könnte bei SNO+ oberhalb von 80 meV dann ausge-
schlossen werden.
Die Basis des SNO+Szintillators bildet ein Lösungsmittel aus linearen Alkylbenzenen
(LAB). Für groÿe Neutrinoexperimente (SNO+, LENA, Daya Bay etc.) erhot man sich
viel von dieser Substanz. Für groÿvolumige Flüssigszintillationsdetektoren gelten strenge
Sicherheitsvorschriften. LAB zeichnet sich durch einen hohen Flammpunkt (≈ 130◦C) und
sehr gute Umweltvertäglichkeit aus. Es wird groÿindustriell hergestellt (Grundsto der
Spülmittelindustrie) und ist verhältnismäÿig preiswert. Viele Neutrinoexperimente planen
daher eine Szintillatorkonguration auf Basis dieses Lösungsmittels.
2 1.2 Ziele und Inhalt der Diplomarbeit
An der Neutronenugzeitanlage nELBE am supraleitenden Linearbeschleuniger ELBE
(Elektronen-Linearbeschleuniger für Strahlen hoher Brillanz und niedriger Emittanz) des
Helmholtz-Zentrums Dresden-Rossendorf werden zukünftig minore Aktinide hinsichtlich
ihrer Transmutationsfähigkeit untersucht. Transmutation beschäftigt sich mit der künstli-
chen Kernumwandlung dieser Stoe mit dem Ziel, sie in Isotope mit geringerer Halbwertzeit
umzuwandeln. Das würde helfen, die Abklingzeit des radioaktiven Abfalls unserer Kern-
kraftwerke um Gröÿenordnungen zu verkürzen. Um Transmutation in Reaktortypen der
vierten Generation oder in ADS (accelerator driven systems) wie dem MYRRHA-Projekt
in Mol (Belgien) zu realisieren, werden hochpräzise Kerndaten benötigt. Mit dem schnellen
Neutronenspektrum von nELBE [Altstadt et al., 2007] lassen sich die Verhältnisse in die-
sen Reaktoren simulieren und Wirkungsquerschnitte messen. Das Photo-Neutronen-Target
dieser Anlage produziert neben den schnellen Neutronen aber auch eine groÿe Anzahl von
Photonen, die die Ergebnisse dieser Messungen verfälschen können. Man ist bestrebt die
Reaktionen, an denen diese Photonen beteiligt waren, von den neutroneninduzierten zu
trennen. Über eine Flugzeitmessung der Teilchen ist dieses möglich. Gestreute Photonen
können jedoch zeitlich verzögert am Detektor auftreen und als Neutronen interpretiert
werden. Ein zusätzliches Diskriminationskriterium wäre somit sehr nützlich.
Einige Flüssigszintillatoren besitzen die Eigenschaft anhand ihrer Impulsform eine Un-
terscheidung zwischen Teilchen mit unterschiedlichem Bremsvermögen zuzulassen. Bei
nELBE hätte man somit unabhängig von der Flugzeit, eine Möglichkeit zwischen Photonen
und Neutronen zu unterscheiden. Jedoch gelten in Hinblick auf die anderen Eigenschaften
des zukünftigen Detektors (Zeitauösung, Nachweisezienz, Handhabbarkeit und Linea-
rität der Lichtausbeute) hohe Ansprüche, da die bereits erprobten Plastikszintillatoren in
allen diesen Bereichen überzeugen [Beyer et al., 2007]. Könnten LAB-basierte Flüssigszin-
tillatoren diese Eigenschaften mit Pulsformdiskrimination kombinieren, lieÿen sich sowohl
erwähnte Neutrinoexperimente, als auch die Experimente an nELBE besser interpretieren.
1.2 Ziele und Inhalt der Diplomarbeit
Zielsetzung dieser Arbeit ist es, die Eignung von linearen Alkylbenzenen als Lösungmittel
für neuartige Flüssigszintillatoren festzustellen. Ein an der Zusammensetzung von SNO+
angelehnter Detektor soll hinsichtlich seiner Lichtausbeute und Pulsformdiskriminations-
fähigkeit charakterisiert werden. Unterschiedliche Algorithmen der digitalen Pulsformdis-
krimination werden dabei diskutiert. Während eines Flugzeitexperiments mit einem 252Cf-
Prüfstrahler und digitaler Datenaufnahme mit schnellen Digitizern werden diese Algorith-
men im Anschluss getestet. Die Lichtausbeute wird mit Hilfe eines in dieser Arbeit entwi-
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ckelten Compton-Spektrometers untersucht, sodass ein weiter Energiebereich von circa 10
keV bis 1,7 MeV Elektronenäquivalent abgedeckt werden konnte.
Im folgenden Kapitel werden die Grundlagen des Szintillationsprozesses in organischen
Szintillatoren erörtert. Kapitel 3 beschäftigt sich mit der spektroskopischen Analyse von
LAB in Verbindung mit primären Szintillatoren und Wellenlängenschiebern. Unterschied-
liche Methoden zur Bestimmung der Lichtausbeute werden in Kapitel 4 präsentiert und
die relative Lichtausbeute des Detektors in Bezug auf einen baugleichen NE-213-Detektor
bestimmt. Am Ende des Kapitels Lichtausbeute wird versucht, mit Hilfe des Einzel-
Photoelektronenmaximums den Absolutwert dieser Gröÿe abzuschätzen. Im Anschluss wer-
den im Kapitel Pulsformdiskrimination Methoden der digitalen Diskrimination vorgestellt
und innerhalb des erwähnten Flugzeitexperimentes angewendet. Das abschlieÿende Kapi-
tel 4.4 fasst die wesentlichen Erkenntnisse dieser Arbeit zusammen und schlussfolgert, ob
LAB-basierte Flüssigszintillatoren eine Alternative zu den erprobten Plastikszintillatoren
von nELBE sein könnten.
4 1.2 Ziele und Inhalt der Diplomarbeit
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2 Organische Szintillatoren
The scintillation detector is undoubtedly one of the most often and wi-
dely used particle detection devices in nuclear and particle physics today.
[Leo, 1994]
Dieses Zitat aus dem bekanntem Buch vonWilliam R. Leo verdeutlicht, welchen beson-
deren Stellenwert Szintillationsdetektoren in der Kern- und Teilchenphysik haben. Schon
1903 verwendete Sir William Crookes in seinen Experimenten zum Nachweis von α-
Teilchen einen ZnS-Schirm, auf dem er kleine Lichtblitze beobachten konnte. Diese Licht-
blitze waren sehr schwach und konnten nur visuell detektiert werden. Erst 31 Jahre spä-
ter, mit der Erndung des Photoelektronenvervielfachers durch N.J. Harley Iams und
Bernard Salzberg, setzten sich Szintillatoren endgültig durch. Seitdem sind sie aus
physikalischen, chemischen und biologischen Experimenten nicht mehr wegzudenken.
Abbildung 2.0.1: Links: Sir William Crookes - verwendete als erster Szintillationszäh-
ler zum Nachweis radioaktiver Strahlung [wikienergia.pt, 2011]
Rechts: Titelbild seiner 1904 veröentlichten Arbeit Spintharisco-
pe [dissident-media.org, 2010]
Was zeichnet Szintillationsdetektoren aus? Wie kann die Entstehung von Szintillationslicht
im Rahmen der Molekülphysik erklärt werden? Und welche Information über die Anregung
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kann aus dem elektronisch verstärkten Signal gewonnen werden? Diese zentralen Fragen
sind Inhalt der nächsten Unterkapitel.
2.1 Allgemeine Grundlagen
Als Szintillatoren bezeichnet man jene Stoe, die die Eigenschaft der Lumineszenz besit-
zen. Man ndet sie in organischen Molekülen vor allem bei konjugierten und aromatischen
Systemen. Lumineszenz ist dabei ein Überbegri für die Emission von Photonen infolge von
Energieabsorption. Die Möglichkeiten dem Szintillator Energie zuzuführen sind dabei viel-
fältig. So ist eine Anregung über Licht (Photolumineszenz), Wärme (Thermolumineszenz),
elektrische Energie (Elektrolumineszenz), Schall (Sonolumineszenz) oder durch mechani-
sche Deformation (Tribolumineszenz) möglich. Des Weiteren können auch chemische Re-
aktionen (Chemolumineszenz) oder biologische Reaktionen (Biolumineszenz) zur Emission
von Licht führen. Werden Photonen (meist Teil des Röntgen-, UV- oder sichtbaren Bereichs
des elektromagnetischen Spektrums) infolge einer Anregung durch ionisierende Strahlung
emittiert, so spricht man von Szintillation (entnommen aus [Krammer, 2005]).
Dringen geladene Teilchen in Materie ein, so verlieren sie ihre Energie hauptsächlich über
die elektromagnetische Wechselwirkung mit den Elektronen. Der Energieverlust per Weg-
strecke von Protonen, Myonen, α-Teilchen und leichten Mesonen wird dabei durch die
Bethe-Bloch-Gleichung [Bethe, 1930] beschrieben. Für Elektronen muss aufgrund ihrer
geringen Masse, dem damit verbundenen Einuss auf die Trajektorie im Medium und des
Prinzips der Ununterscheidbarkeit, muss diese Gleichung modiziert werden. Alle diese
Teilchen wechselwirken über ihre Ladung mit den Atomen des Szintillationsmaterials. Die-
se Wechselwirkung führt zur Anregung oder zur Ionisation des Mediums. Die Abregung
oder Rekombination ist dann Ausgangspunkt der Entstehung von Szintillationslicht.
Aber auch ungeladene Teilchen können durch Szintillatoren nachgewiesen werden. Ma-
terialien mit hoher Kernladungszahl Z (meist anorganische Verbindungen) eignen sich
besonders gut zum Nachweis von Photonenstrahlung, da sie ein gröÿeres photoelektrisches
Absorptionsvermögen besitzen, als Stoe mit kleinem Z. Der hohe Anteil an Wassersto
in organischen Szintillatoren begünstigt hingegen den Nachweis von Neutronen. Diese wer-
den durch elastische Streuung an den Wasserstokernen abgebremst und damit moderiert.
Aufgrund der annähernd gleichen Masse von Proton und Neutron verliert das Neutron
im Mittel pro Stoÿ etwa 50 % seiner kinetischen Energie. Die vom Detektor absorbierte
Energie der Rückstoÿprotonen führt hauptsächlich zu Anregungs- und Ionisationseekten
im Medium. Der Abregungsvorgang geschieht dann vorwiegend über die Emission von
Photonen.
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Prinzipiell unterscheidet man drei Klassen von Szintillatoren:
• anorganische, kristalline Szintillatoren (zum Beispiel: NaI(Tl), Cs(Tl) und BGO)
• anorganische, üssige Szintillatoren (hauptsächlich üssige (Edel-) Gasdetektoren)
• organische Szintillatoren
Die Anwendungsgebiete sind sehr vielfältig. Aufgrund ihrer sehr schnellen Ansprechzei-
ten verwendet man Szintillatoren vorwiegend als Trigger für Koinzidenzanordnungen mit
langsameren Detektoren, als Flugzeitspektrometer und zum eektiven Nachweis von ther-
mischen und schnellen Neutronen. Teilweise kann man sie auch als Kalorimeter und als
ortssensitiven Detektor (z.B. bei der Positronen-Emissions-Tomographie (PET) oder beim
Szintillator-Pixel-Detektor FAST, siehe Abbildung 2.1.1) einsetzen. Ein weiteres wichtiges
Einsatzgebiet ist die Neutrinophysik. Dort kommen vor allem organische Flüssigszintillato-
ren zum Einsatz, da sie in groÿen Mengen herstellbar sind, nahezu keine Alterungseekte
zeigen, sich durch eine hohe Lichtausbeute auszeichnen und sensitiv auf unterschiedliche
Teilchenarten sind. Vor allem besteht die Möglichkeit weitere Substanzen direkt in den
Szintillator einzubringen, um bestimmte Eigenschaften dieses Stoes zu untersuchen. Wei-
terhin ist der vergleichsweise geringe Preis organischer Szintillatoren ausschlaggebend für
die weite Verbreitung.
π+
PMT+
DAQ
FAST
Fibre Active Szintillation Target
aktives Szintillator-Target
Myon-Quelle:
im Szintillator 
gestopptes 
p=170MeV/c π+ μ+ e +
Abbildung 2.1.1: Ortssensitiver Szintillationsdetektor FAST im Paul-Scherrer-
Institut. Links: Foto des Experiments
[Die FAST Kollaboration, 2010]. Rechts: Prinzipskizze.
Während der Szintillationsmechanismus in anorganischen Szintillatoren prinzipiell auf die
elektronische Bandstruktur in Kristallen zurückzuführen ist, ist die Grundlage der Szin-
tillation in organischen Systemen rein molekularer Natur. Da der Gegenstand dieser Di-
plomarbeit die Untersuchung eines organischen Flüssigszintillators ist, beschränken sich
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die weiteren Ausführungen auf letztere. Weitere Informationen zu anorganischen Szintilla-
toren können [Birks, 1964] entnommen werden.
Der folgende Abschnitt gibt einen prinzipiellen Überblick über die Entstehung der Szintil-
lation auf molekularer Ebene.
2.2 Der Szintillationsmechanismus in organischen
Szintillatoren
Die Organik ist das Teilgebiet der Chemie, welches sich mit der Herstellung, den Eigen-
schaften und dem Aufbau von Kohlenstoverbindungen beschäftigt. Um zu verstehen,
welche Vorraussetzungen ein organisches Molekül aufweisen muss um lumineszenzfähig zu
sein, ist es somit notwendig, sich mit der elektronischen Struktur des Kohlenstos zu be-
schäftigen.
Kohlensto ist Element der IV. Hauptgruppe und besitzt die Elektronenkonguration
1s22s22p2. Die nur halb gefüllte L−Schale ist die Grundlage für die Bildung komplexer
Moleküle. Im Grundzustand sind aber nur zwei kovalente Bindungen unter Beteiligung
der zwei 2p-Elektronen möglich. Die Hybridisierung ist der Grund, weshalb Kohlensto
dennoch auf so vielfältige Weise Verbindungen eingehen kann. Löst man die Schrödin-
gergleichung unter der Bedingung eines schwach angeregten Kohlenstoatoms, so ergeben
sich als Lösungen Linearkombinationen der atomaren Wellenfunktionen (LCAO . . . linear
combination of atomic orbital). Diese Lösungen tragen den Namen Hybridorbitale und
werden nach der Anzahl der kombinierten atomaren Orbitale klassiziert (siehe dazu
[Mortimer und Müller, 2003]). Ein Beispiel einer solchen Konstruktion ist anhand des sp3-
Hybrids in Abbildung 2.2.1 dargestellt. Die Struktur des Moleküls wird nun stark von dem
Auftreten dieser neuen Lösungen geprägt. Die wichtigsten Formen sind in Tabelle 2.2.1
dargestellt.
Abbildung 2.2.1: LCAO am Beispiel des sp3-Hybrids; erstellt mit Jmol von PD Dr.
Stefan Immel [Immel, 2010]
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Hybrid-Typ Beteiligte Atomorbitale räumliche Anordnung Beispiel
sp s, px linear C2H2
sp2 s, px, py trigonal-planar C2H4
sp3 s, px, py, pz tetraedrisch CH4
dsp2 dx2−y2 , s, px, py quadratisch-planar PtCl
2−
4
dsp3 dz2 , s, px, py, pz trigonal-bipyramidal VCl
−
5
d2sp3 dz2 , dx2−y2 , s, px, py oktaedrisch TiF
2−
5
Tabelle 2.2.1: Einige ausgewählte Hybrid-Orbitale, ihre beteiligten atomaren Wellen-
funktionen, sowie räumliche Gestalt und Vertreter derselben. Bemer-
kung: die quadratisch planare (dsp2), trigonal-bipyramidale (dsp3) und
die oktaedrische Anordnung (d2sp3) kommen in der organischen Chemie
nicht vor.
Im Falle der sp3- Hybridisierung kommt es zur Ausbildung eines gleichseitigen Tetraeders.
Anschaulich gesprochen, wird eines der 2s-Elektronen in das unbesetzte p-Orbital gehoben.
Dazu benötigt man die sogenannte Promotionsenergie, die zu dem angeregten Kohlen-
stoatom führt. Dieses hat dann eine Elektronenkonguration von 1s22s12p3. Damit sind
vier Orbitale mit nur einem Elektron besetzt. Überlappen sich diese Orbitale mit den
s-Orbitalen von vier Wasserstoatomen, wird unter Bildung von kovalenten Bindungen
Energie frei. Diese freiwerdende Energie ist betragsmäÿig gröÿer als die Promotionsenergie.
Die Hybridisierung ist somit die Voraussetzung für die Bildung von Methan. Die durch
Überlappung entstandene Bindung zwischen dem sp3- Hybrid und dem s-Orbital des
Wasserstos ist rotationssymmetrisch bezüglich der Verbindungsachse zwischen beiden
Atomen und wird σ−Bindung genannt. σ− Bindungen sind sehr stark. Ihre Elektronen
sind kaum delokalisiert, schwer anzuregen und somit auch nicht lumineszenzfähig.
Eine weitere Konguration eines
Abbildung 2.2.2: Benzenmolekül
Kohlensto-Hybrids ist die sp2 (siehe
Abbildung 2.2.3 in der Mitte), bei der
ein s-Orbital und zwei p-Orbitale zu
einer Lösung kombiniert werden. Die
entstehende Molekülstruktur ist eine
Ringstruktur und wird Benzentyp genannt (Vgl. Abbildung 2.2.2). Sechs Kohlenstoato-
me, jeweils mit einem sp2-Hybridorbital, arrangieren sich dabei zu einem regelmäÿigen
Sechseck. Es handelt sich dabei erneut um σ−Bindungen, die die Stabilität des Moleküls
garantieren. Die Fähigkeit Photonen bei Abregung zu emittieren, ist durch diese Verbin-
dung nicht gegeben.
Das verbleibende atomare p-Orbital steht senkrecht auf der Molekülebene. Sein zugehöriges
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Elektron ist schwach gebunden und kann mit den Elektronen der anderen p-Orbitale wech-
selwirken. Weil sie keinem konkreten Atom mehr zugeordnet werden können, nennt man
sie delokalisierte π-Elektronen. Im freien Elektronenmodell (siehe [Birks, 1964], S. 41.)
geht man von der Vorstellung aus, dass sich diese Elektronen frei entlang des Umfangs des
zugehörigen Moleküls bewegen können. Nach dem Bohrschen Kriterium (Ψ(x)
!
= Ψ(x+l),
mit l . . . Umfang des Moleküls) ergeben sich diskrete Energieniveaus. Durch Zufuhr von
Energie können diese Elektronen nun in angeregte Zustände gehoben werden und beim
darauf folgenden Übergang in den Grundzustand Photonen emittieren. Somit sind sp2 Hy-
bride uoreszenzfähig.
Berücksichtigt man bei der LCAO nur ein s-Orbital und ein p-Orbital, so hat das resultie-
rende Hybridorbital eine lineare Struktur (siehe Abbildung 2.2.3 links). Die unbeteiligten
p-Orbitale bilden bei dieser Form ebenfalls π-Orbitale aus und sind somit ebenfalls lumi-
neszent.
Abbildung 2.2.3: Hybrid-Orbitale, v.l.n.r: sp-, sp2-, und sp3-Hybrid; Die Iso-
Konturächen repräsentieren eine 90 %ige Aufenthaltswahrschein-
lichkeit der Elektronen (|Ψ|2). Die unterschiedlichen Farben (gelb
und blau) charakterisieren dabei Bereiche unterschiedlichen Vorzei-
chens der Wellenfunktion (Ψ). Die Graphiken wurden erzeugt mit
MolArch+ und dargestellt mit Jmol. Mit freundlicher Genehmigung
von PD Dr. Stefan Immel [Immel, 2010]
Der folgende Abschnitt widmet sich der elektronischen Struktur in den sp2- und sp-
Hybriden etwas ausführlicher.
2.3 Das freie Elektronenmodell
Wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, ergeben sich aufgrund des Bohrschen
Kriteriums energetische Zustände im Hybridmolekül. Die korrekte quantenmechanische
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Behandlung des Systems wurde schon 1949 von J. R. Platt [Platt, 1949] publiziert.
Das aus seiner Berechnung resultierende Energieschema der angeregten Molekülzustände
wird im sogenannten Jablonski-Termschema (siehe Abbildung 2.3.1) dargestellt. In die-
sem werden die Energieniveaus unter anderem nach ihrer Spinorientierung unterschieden.
Singulettzustände (Si mit i = 0, 1, 2. . . ) sind Zustände, bei denen die sz-Komponente des
angeregten π-Elektrons antiparallel zum Spin des ungepaarten Elektrons im Grundzustand
steht. Zustände mit paralleler Orientierung werden Triplettzustände genannt. Jedes dieser
elektronischen Niveaus besitzt zusätzlich eine Feinstruktur von Vibrationszuständen. Da
organische Moleküle meist viele Freiheitsgrade haben, ist die Anzahl der möglichen Vibra-
tionseigenzustände auch dementsprechend hoch. Energetisch liegen sie dicht beeinander
mit Abständen um 0,1 eV. Zwischen den elektronischen Niveaus sind es hingegen etwa 2 -
4,5 eV.
Wird ein Szintillatormolekül durch Zufuhr von Energie aus dem Grundzustand (S0) in
einen angeregten Zustand (zum Beispiel S2 oder S3) gehoben, so regt es sich sehr schnell
(innerhalb von 10−12 s) durch Kollisionen mit benachbarten Molekülen in ein Vibrationsni-
veau des ersten angeregten Zustandes (S1j mit j = 1, 2, 3. . . ) ab. Die Equilibrierung auf das
elektronische Niveau erfolgt ebenso schnell und strahlungslos und geschieht in Form von
Wärmeabgabe an die Umgebung. Am Ende dieser Kaskade bendet sich das π−Elektron
im ersten angeregten Zustand. Ursache dieses Mechanismus ist das Franck-Condon-
Prinzip ([Franck, 1926], [Condon, 1926] und [Condon, 1928]), welches besagt, dass sich der
Kernabstand zwischen den Atomen in diesem Molekül während eines solchen Übergangs
nicht ändert. Das hat zur Folge, dass bestimmte Übergänge zwischen Vibrationsniveaus
wahrscheinlicher sind, wenn sich die zugehörigen Wellenfunktionen der Zustände nur wenig
unterscheiden. Die wahrscheinlichsten Übergänge werden dann in drei Kategorien zusam-
mengefasst:
1. Fluoreszenz
2. Phosphoreszenz
3. verzögerte Fluoreszenz
Bei der Fluoreszenz handelt es sich um Übergänge des S10 auf das S0j- Niveau (mit
j = 0, 1, 2 . . . ). Die Abregung erfolgt durch Emission von Photonen, den sogenannten
Fluoreszenzphotonen. Sie machen die schnelle oder prompte Komponente des Szintillator-
lichtes aus. Die Besetzungszahl des ersten angeregten Zustands ist exponentiell verteilt
und kann durch:
If = I0e
− t
τf (2.3.1)
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Abbildung 2.3.1: Jablonski-Termschema. Übergänge zwischen Molekülzuständen sind
durch Pfeile dargestellt. Grüne Pfeile bezeichnen Übergänge infolge
einer Absorption, blaue Abregungen des Moleküls, welche zur Emis-
sion von Fluoreszenzphotonen führen und rote, welche zur Emissi-
on von Phophoreszenzphotonen führen. Magentafarbene Übergänge
sind strahlungslos. Der schwarze Pfeil bezeichnet das sogenannte
Intersystem-crossing.
2 Organische Szintillatoren 13
beschrieben werden. Dabei ist τf ein Maÿ für die mittlere Lebensdauer des Zustands und
hat die Gröÿenordnung 10−8 - 10−9s. Da die Wahrscheinlichkeit des Übergangs auf ein
Vibrationsniveau des Grundzustandes hoch ist (Franck-Condon-Prinzip), kommt es zu
einer Verschiebung des Emissionsspektrums zu niedrigeren Energien. Das heiÿt, die Energie
der Fluoreszenzphotonen ist kleiner als die Energie, die zur erneuten Anregung S0 → S1
nötig wäre. Dieser Eekt trägt den Namen Stokes-Verschiebung und macht den Szintil-
lator für sein eigenes Szintillationslicht teilweise transparent.
Da eine parallele Spinstellung energetisch ungünstiger als die antiparallele ist, liegen die
Triplettzustände gleicher Hauptquantenzahl niedriger als vergleichbare Singulettzustände.
Sie werden nicht direkt durch Absorption bevölkert, da der Übergang S0 → T1 einen Spin-
ip voraussetzen würde und dieser durch Multipol-Auswahlregeln verboten ist. Dennoch
werden Triplettzustände im Molekül besetzt. Rekombinieren Elektronen nach Ionisation
wieder mit ihren Molekülen, so sind drei von vier Molekülen triplett-angeregt.
Eine weitere Möglichkeit zur Bevölkerung von Triplett-Zuständen ist das sogenannte in-
tersystem crossing, bei dem ein π−Elektron im S1 durch Wechsel seiner Spinorientierung
in das Niveau T1 übergehen kann. Wie oben erwähnt, ist der Übergang von dort in den
Grundzustand verboten. Das drückt sich in einer Lebensdauer des Zustandes aus, die vier
bis fünf Gröÿenordnungen länger ist, als die der Fluoreszenz. Zusätzlich ist das Spektrum
der entstehenden Photonen zu niedrigeren Energien verschoben (Triplett-Zustände haben
eine geringere Energie als vergleichbare Singulett-Zustände). Übergänge dieser Art be-
zeichnet man als Phosphoreszenz die ebenfalls einem exponentiellen Zerfallsgesetz folgen:
Is = I0e
− t
τs mit: τs ∼= 10−4 − 1s (2.3.2)
Für ein Elektron des ersten angeregten Triplettzustandes gibt es jedoch noch zwei weitere
Möglichkeiten in den Grundzustand zu fallen. Bei der ersten erhält das T1−Elektron von
auÿen genau soviel Energie (durch Kollision mit anderen Molekülen/thermische Anregung
zum Beispiel), dass es durch erneuten Spinip wieder auf den ersten angeregten Singu-
lettzustand wechseln kann und dort wie oben über den Fluoreszenzmechanismus auf den
Grundzustand übergeht.
Hauptsächlich kommt es jedoch zu intermolekularen Reaktionen, bei denen zwei Mole-
küle mit angeregtem Triplettzustand zu Molekülen in Singulettzuständen reagieren. Die
Reaktion lässt sich dabei wie folgt beschreiben:
T1 + T1 ⇒ S2,3... + S0 + Phononen ⇒ S0 + S0 + Phononen+ Photonen (2.3.3)
Diese Art der Reaktionen, bei denen sich zwei organische Moleküle kurzzeitig formieren
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und mindestens eines von beiden in einem angeregten Zustand ist, heiÿt Exzimer-Bildung.
Die entstehenden Photonen beider Prozesse weisen das Spektrum von Fluoreszenzphoto-
nen auf, können aber aufgrund ihrer Natur nicht durch ein exponentielles Zerfallsgesetz
beschrieben werden. Da sie im Vergleich zur direkten (Fluoreszenz-)Emission verspätet auf-
treten, werden sie verzögerte Fluoreszenzphotonen genannt. Phosphoreszenz und verzögerte
Fluoreszenz sind die Grundlage der langsamen/verzögerten Komponente im Szintillations-
licht.
Oft ist es jedoch notwendig oder sinnvoll, weitere organische Moleküle in den Szintillator
einzubringen. Diese Additiva besitzen oft ebenfalls die Eigenschaft der Lumineszenz. Wie
man diese Systeme charakterisieren kann und welchen Einuss die Zugabe weiterer Stoe
auf die Lichtausbeute, das Spektrum oder die Zerfallskonstanten hat, wird im folgenden
Unterkapitel dargestellt.
2.4 Mehrkomponentige Szintillatoren
Möchte man die Eigenschaften eines Szintillators gezielt beeinussen, fügt man ihm einen
oder mehrere Stoe bei. Man kann dabei das Emissionsspektrum in den sensitiven Bereich
seiner Messapparatur (z.B. Photokathode im Photomultiplier) verschieben, die Lichtaus-
beute erhöhen oder die Nachweisbarkeit für eine bestimmte Teilchensorte maximieren. Je
nach Anzahl der verwendeten Komponenten unterscheidet man:
1. Unitäre Systeme (z.B.: reine Kristalle, Flüssigkeiten, Kunststoe (Plasten), sowie
organische Gläser)
2. Binäre Systeme (z.B.: Anthracen und Naphtalen, in Kunststoen gelöste reine
Kristalle oder üssige Lösungen)
3. Ternäre Systeme
In ternären Systemen wird meistens zusätzlich zum primären Szintillator auch noch
ein zweiter beigemischt. Dieser absorbiert bestenfalls im Bereich der maximalen Emis-
sion des primären Szintillators und emittiert selbst bei kleineren Wellenlängen. Auf-
grund dieser Eigenschaft werden sekundäre Szintillatoren auch als Wellenlängenschie-
ber (im folgenden WLS genannt, engl. für wavelength-shifter) bezeichnet. Typische
Vertreter für solche 3-komponentigen Systeme sind:
• ternäre Kunststo-Lösungen (PPO und POPOP in Polysterenen) oder
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• ternäre üssige Lösungen (PPO und bis-MSB in LAB)
Systeme mit mehr als drei Komponenten sind möglich, nden in der Praxis jedoch nur
selten Anwendung. Die Mechanismen, die bei der Entstehung von Szintillation in einem
solchen System ablaufen, lassen sich meistens auf die drei bereits erwähnten Lumineszenz-
arten zurückführen.
Prinzipiell lassen sich alle lumineszenzfähigen Stoe miteinander kombinieren. Bei der kon-
kreten Zusammenstellung sollte jedoch auf folgende Kriterien geachtet werden:
• Passen Emissions- und Absorptionspektren der verwendeten Stoe zusammen?
• Ist die Fluoreszenzquantenezienz der verwendeten Szintillatoren hoch genug?
• Sind die Zerfallskonstanten der Szintillatoren für die spezielle Anwendung geeignet?
• Ist die Löslichkeit von primärem und sekundärem Szintillator im gewählten Lösungs-
mittel (Flüssigkeit oder Kunststo) hoch genug?
Beachtet man alle diese Faktoren, so wird die mögliche Anzahl der Kombinationen stark
eingeschränkt.
Eines haben aber alle ezienten Szintillatoren gemein: Sie bestehen aus ungesättigten Aro-
maten oder sind heterozyklische Moleküle. In Abbildung 2.4.1 sind drei wichtige Vertreter
der Gruppe der Aromaten dargestellt.
Vor allem Naphthalen und Anthracen spielen in der Praxis ein wichtige Rolle. Naphthalen
wird oft als Zusatz in weniger ezienten Systemen gelöst, um die Lichtausbeute zu erhö-
hen. Anthracen wurde in den vergangenen 50 Jahren ausgiebig untersucht, da es von allen
bekannten unitären Systemen die höchste Lichtausbeute besitzt. Deswegen bezieht man
gemessene Lichtausbeuten anderer Szintillatormaterialien oft auf die von Anthracen. Zur
Reduzierung des Ionisations-Quenchings (Verminderung der Lichtausbeute durch stark io-
nisierende Teilchen, siehe Kapitel A.1) wird dem System oft Biphenyl beigesetzt. Möchte
man hingegen den Wirkungsquerschnitt für den Nachweis von langsamen Neutronen erhö-
hen, so erreicht man das durch Zugabe von 10B. Dabei nutzt man die Reaktion 10B(n,α)7Li,
die einen Q-Wert von 2,792 MeV besitzt [Junghans, 2010]. Im Allgemeinen spricht man
davon, dass der Szintillator mit diesen Stoen geladen ist.
Zur Entstehung der Szintillation in mehrkomponentigen Szintillatoren von der Anregung
bis zur Emission sei der Leser an dieser Stelle auf das Kapitel A.1 im Anhang oder auf
[Birks, 1964, S. 55-60] verwiesen.
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Benzen Naphthalen Anthracen
LOMO:
HOMO:
LUMO:
Abbildung 2.4.1: Molekülorbitale einiger aromatischer Kohlenwasserstoe
(π-Elektron-Systeme). Die Abbildung zeigt die Ladungsvertei-
lung des niedrigsten besetzten Zustandes ((LOMO. . . lowest
occupied molecular orbital), den höchsten besetzten Zustand
(HOMO. . .highest occupied molecular orbital) und den ersten
angeregten Zustand (LUMO. . . lowest unoccupied molecular
orbital). Mit freundlicher Genehmigung von PD Dr. Stefan Immel
[Immel, 2010]
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3 Spektroskopische Messungen
Möchte man sich ein genaues Bild über die Zusammensetzung eines verwendeten Szintil-
lators machen, so bietet es sich an, ihn mit spektroskopischen Methoden zu untersuchen.
Man erhält dabei nicht nur detaillierte Informationen über die Zusammensetzung, sondern
auch das Spektrum des emittierten Fluoreszenzlichtes. Das ist notwendig, um die Wahl der
Photovervielfacher und anderer optischer Elemente abzustimmen. Mit Hilfe einer UV/VIS-
Spektroskopie (spektroskopisches Verfahren, welches Licht im sichtbaren bis ultravioletten
Bereich des Spektrums zur Anregung benutzt) lassen sich Stoe, die das emittierte Licht
anschlieÿend absorbieren, nachweisen. Auch eine Reduzierung der Lichtausbeute durch
Sauersto-Quenching (Verminderung der Lichtausbeute durch den Einuss von gelöstem
Sauersto) lässt sich durch spektroskopische Methoden überprüfen.
Hauptsächlich werden Fluoreszenz- und UV/VIS-Spektrometer jedoch genutzt, um Rück-
schlüsse auf die elektronische Struktur der spektroskopierten Moleküle zu ziehen. Wie
in Kapitel 2.3 beschrieben, sind die Abstände der elektronischen Niveaus in organischen
Szintillatoren im Bereich von einem Elektronenvolt. Das heiÿt, dass eine Anregung die-
ser Moleküle mit sichtbarem bis ultraviolettem Licht möglich ist. Umgekehrt sollte sich
dann natürlich auch die Emission in diesem Bereich vollziehen beziehungsweise leicht zu
längeren Wellenlängen verschoben sein. Elektronische Struktur und Fluoreszenz- sowie
UV/VIS-Spektrum sollten also eng miteinander verochten sein.
Am Beispiel von Anthracen1 ist dieser Zusammenhang in Abbildung 3.0.1 einmal darge-
stellt. Man erkennt deutlich eine Struktur mehrerer Maxima im UV/VIS-Spektrum, die den
Übergängen der Vibrationsniveaus des ersten angeregten Zustandes in den Grundzustand
zugeordnet werden können. In Flüssigkeiten ist die Linienbreite in diesen Absorptionsspek-
tren dominiert durch die Stoÿverbreiterung, das heiÿt, durch Wechselwirkungen zwischen
den Molekülen des Lösungsmittels. Geht man davon aus, dass sich der Aufbau der Vibrati-
onsniveaus des Grundzustandes und des ersten elektronisch angeregten Zustandes ähneln
und die Emission fast ausschlieÿlich über die Übergänge S10 → S0i (mit i = 0, 1, 2 . . . ) ab-
läuft (vgl. Kapitel 2.3), so folgt eine Axialsymmetrie zwischen den Spektren der UV/VIS-
und Fluoreszenzspektroskopie. Dieses Verhalten konnte mit Anthracen ebenfalls nachge-
wiesen werden (vgl. Abbildung 3.0.2).
Die Abteilung Biophysik im Institut für Radiochemie des HZDR benutzt für Ihre Untersu-
1Der dem Fluorezensspektrometer beigefügte Anthracen-Standard enthielt zusätzlich eine geringe Konzen-
tration Naphthalen. Die Bezeichnung Anthracen bezieht sich im folgenden immer auf die Kombination
dieser beiden Stoe.
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Abbildung 3.0.1: Absorption in Anthracen und Vergleich mit elektronischem Aufbau.
Die Energiedierenz zwischen S10 und S11 beträgt ∆E = 0, 181 eV.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/06.232010/Fluoreszenz/
/Anthracen/emis_absorb.C
chungen von Proteinen in diversen Anwendungen zwei PerkinElmer R⃝ Spektrometer vom
Typ Lambda 35 (UV/VIS-Spektrometer) und LS55 (Fluoreszenzspektrometer). Diese bei-
den Spektrometer waren geeignet auch Proben unterschiedlicher Flüssigszintillatoren zu
untersuchen. Abbildung 3.0.3 zeigt den prinzipiellen Aufbau beider Apparaturen.
Die folgenden Unterkapiteln geben einen kurzen Überblick über die Funktionsweise von
Fluoreszenz- und UV/VIS-Spektrometern und erläutern die vorgenommene Messung sowie
deren Ergebnisse.
3.1 Messprinzip der verwendeten Spektrometer
Wie noch in Kapitel A.1 genauer beschrieben wird, ist der sekundäre Prozess im Szin-
tillationsmechanismus unabhängig von der Art der Anregung. Da die Ezienz bei der
Anregung durch UV-Licht am gröÿten ist, werden in Spektrometern meist Deuterium-
oder Quecksilber-Dampampen verwendet. Für Absorptionsspektroskopie im sichtbaren
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Abbildung 3.0.2: Emissions- und Absorptionsspektrum von Anthracen. Deutlich zu
sehen ist die Axialsymmetrie der beiden Spektren, welches auf
den identischen Aufbau von Vibrationsniveaus des Grund- und des
ersten angeregten Zustandes zurückzuführen ist. Die Maxima bei
λ ≈ 380 nm entsprechen dem Übergang S01 − S00. Zur besseren
Veranschaulichung wurden beide Spektren skaliert, sowie beim Ab-
sorptionsspektrum ein linear ansteigender Untergrund entfernt.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/06.232010/Fluoreszenz/
/Anthracen/Fluoreszenz.C
Bereich verwendet man hingegen Halogenlampen. Ein Spiegel am Anfang des Strahlen-
gangs kann zwischen dem Licht der beiden Lampen wechseln, je nachdem, welche Lampe
in welchem Bereich des Spektrums eine gröÿere Intensität hat. Das Licht fällt anschlieÿend
auf einen Monochromator, der nur eine eingestellte Wellenlänge passieren lässt. Für diese
Funktion bietet sich eine Kombination aus Prisma und Filter an. Heute werden vor allem
optische Gitter oder in hochauösenden Geräten Kombinationen von Gittern und Prismen
verwendet.
Hinter dem Gitter trit das Licht auf die Probe. Diese bendet sich in einer Küvette
(46 mm × 12, 5 mm × 12, 5 mm, 10, 0 mm Lichtweg) aus UV-transparentem Quarzglas.
Innerhalb der Probe wird das einfallende Licht gestreut, absorbiert und/oder dient zur
Fluoreszenzanregung. Bis zu diesem Punkt gleichen sich die Spektrometer prinzipiell. Beim
UV/VIS ist man an der Absorption oder besser der Extinktion (3.2.1) interessiert. Deshalb
sind weitere Strahlelemente in direkter Verlängerung zum Anregungszweig platziert.
Bei der Fluorezenzspektroskopie untersucht man hingegen das von der Probe emittierte
Licht. Dieses, zumal sehr schwache Licht, wird meistens überdeckt vom deutlich stärke-
ren, gestreuten Licht der Quelle. Da die Wahrscheinlichkeit der Streuung unter 90◦ am
geringsten ist (Rayleigh-Streuung [Böcker, 1997, S. 123 f.]), werden beim Fluoreszenzspek-
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Abbildung 3.0.3: Schematischer Aufbau eines kombinierten Absorptions- und Fluo-
reszenzspektrometers
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trometer Detektor und Emissionsmonochromator unter diesem Winkel platziert.
Bei den verwendeten Detektoren kommen hochempndliche Photomultiplier zum Einsatz,
die aber zunehmend von Photodiodenarrays abgelöst werden. Schlitze vor und nach dem
Auftreen auf die Probe schützen einmal die Probe selbst vor zu intensivem Licht, aber
auch den Detektor, der bei zu hoher Intensität Schaden nehmen würde.
Der eben beschriebene Aufbau beider Spektrometer ist vereinfacht in Abbildung 3.0.3 dar-
gestellt.
Gemessen wurden Proben auf Basis von linearen Alkylbenzenen versetzt mit primären
beziehungsweise sekundären Szintillatoren in unterschiedlichen Zusammensetzungen:
• LAB (pur)
• LAB + 3 g/l 2,5-Diphenyloxazole (PPO)
• LAB + 0,5 g/l 1,4-bis(2-Methylstyryl)-Benzol (bis-MSB)
• LAB + 3 g/l PPO + 0,5 g/l bis-MSB (nur Fluoreszenz)
• LAB + 3 g/l PPO + 20 mg/l bis-MSB
Das LAB, welches die Grundlage dieser Proben bildet, heiÿt Wibarcan und ist ein Produkt
der Firma Wibarco aus Ibbenbüren in Nordrhein-Westfalen. Wibarco stellte uns eine Pro-
be ihres linearen Alkylbenzens zur Verfügung, welches chemisch ähnlich dem kanadischen
Pendant der Firma Petresa ist. Der Hersteller versicherte uns durch ein eigens angefer-
tigtes Labor-Zertikat (siehe A.4.1) die konkrete Zusammensetzung und Reinheit seines
Produktes.
Für jede Probe wurden 10 ml vom Lösungsmittel entnommen, anschlieÿend die entspre-
chenden Mengen primärer und sekundärer Szintillatoren mit einer hochempndlichen Waa-
ge eingewogen und zusammen mit dem Lösungsmittel in ein entsprechendes Behältnis ge-
geben. Da sich sowohl PPO als auch bis-MSB nur mühsam bei Zimmertemperatur in LAB
lösen, wurde das Lösungsmittel mit einer Heiÿluftpistole solange erwärmt, bis sich die kris-
tallinen Bestandteile vollständig gelöst hatten. Sowohl Szintillator als auch Lösungsmittel
sollten nach Herstellerangaben einen Wasseranteil unter 65 ppm besitzen. Wasser hat die
negative Eigenschaft, dass es durch seine Polarität Elektronen aus dem Szintillationsprozeÿ
einfängt und diese dann nicht mehr zur Lumineszenz beitragen. Um eventuell verbliebenes
Wasser abzutrennen, wurde die Lösung 30 min auf 120◦C erhitzt. Nur vereinzelte Bläs-
chenbildung bei diesem Prozeÿ bestätigte die Herstellerangabe.
Ein weiterer Eekt, der den Szintillationsprozess und somit eektiv auch die Lichtaus-
beute negativ beeinusst, ist das sogenannte Sauersto-Quenching. Sauersto kann so-
wohl als Gas gelöst, wie auch als Bestandteil von Wasser (H2O) im Szintillator auftreten
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und durch seine Elektronegativität die Elektronenbilanz des Szintillationsprozesses verän-
dern. Um gelösten Sauersto aus Flüssigszintillatoren zu entfernen, hat sich ein Spülen
mit hochreinem Argon oder Sticksto bewährt. Nach [Hua-Lin und Jin-Shan, 2009] sind
20 min ausreichend, ein weiteres Spülen erhöht die Lichtausbeute nur noch geringfügig.
Eine selbstgefertigte, luftdichte Handschuhbox wurde so präpariert, dass alle Proben gleich-
zeitig mit hochreinem (99,99999 %) N2 gespült und anschlieÿend sofort ohne Einströmen
von Luft wieder verschlossen werden konnten.
Als Referenzmaterialienwurden der organische Flüssigszintillator NE-213 (vergleichbar mit
BC-501A der Firma Saint-Gobain) und der organische Festkörperszintillator Anthracen
verwendet. Um die Löslichkeit von LAB und Xylol (Lösungsmittel von NE-213) verglei-
chen zu können, wurde eine spezielle Probe dieses Szintillators abgefüllt, eingewogen und
anschlieÿend über einige Tage an der Luft verdunstet. Xylol und Toluol als Lösungsmittel
sind sehr üchtig, aber zeichnen sich durch ihr hohes Lösungsvermögen aus. Unsere Mes-
sung bestätigte diesen Sachverhalt und bestimmte die Konzentration des / der in NE-213
gelösten Szintillator(en) auf c = 11, 22 g/l (zum Vergleich: die Konzentration an primärem
Szintillator in LAB betrug in dieser Arbeit c = 3, 00 g/l).
Die folgenden Abschnitte gehen gesondert auf die Absorptions- und Fluoreszenzspektro-
skopie ein.
3.2 UV/VIS- Spektroskopie
Das PerkinElmer R⃝ Lambda 35 hat einen Messbereich von 190-1100 nm. Die Monochro-
matoren garantieren eine Genauigkeit der einfallenden Wellenlänge von 0,1 nm und eine
variable Bandbreite von 0,5-4 nm. Die verwendeten Detektoren zeichnen sich durch einen
geringen Rauschpegel und eine hohe Stabilität aus. Ferner besitzt das Spektrometer die
Möglichkeit, zwei Proben zur gleichen Zeit zu messen. Während eines Messzyklusses wird
der Strahl einer denierten Wellenlänge mehrmals abwechselnd auf beide Proben gelenkt
und fällt anschlieÿend auf jeweils einen separaten Detektor. Die Messwerte eines Durch-
gangs werden dann gemittelt, von dem Messwert des jeweils anderen Detektors subtra-
hiert und am Ende ausgegeben. Diese Relativmessung wird vorwiegend zur Bestimmung
der Konzentration eines gelösten Stoes in einem Lösungsmittel benutzt. In einer der
Probenhalterungen bendet sich dabei das Lösungsmittel allein und in der anderen das
Lösungsmittel und der Zusatzsto. Über das Lambert-Beersche Gesetz:
Eλ = − lg
(
I
I0
)
= ϵλcd (3.2.1)
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mit Eλ . . . Extinktion, I0, I . . . einfallende und gemessene Intensität, ϵλ . . . dekadischer Ex-
tinktionskoezient und d . . . Schichtdicke, lässt sich somit die Konzentration c des gelösten
Stoes ermitteln. Die Gültigkeit dieses Gesetzes ist jedoch beschränkt, da es nur für mo-
nochromatisches Licht und für ideale Lösungen gilt (c→ 0, vgl. [Böcker, 1997]). Für reale
Lösungen ist ϵλ nicht mehr konzentrationsunabhängig. Es kommt dann zu intermoleku-
laren Wechselwirkungen, die die Linearität zerstören. Deswegen sollten Extinktionswerte
über 1,0 (d.h. 10% Transmission, 90% Absorption) bei der Konzentrationsbestimmung ver-
mieden werden. Möchte man jedoch, wie in unserem Falle, nur den qualitativen Verlauf der
wellenlängenabhängigen Absorption verfolgen, spielt diese Erkenntnis keine entscheidende
Rolle. Deshalb muss die Probe auch nicht weiter verdünnt werden. Aus diesem Grund soll
hier auf eine umfassende Fehlerbetrachtung verzichtet werden.
Wird eine ungefüllte Küvette in den Referenzstrahlengang gegeben, so erhält man den qua-
litativen Verlauf der Absorption. Beide Messprinzipien (Messung gegen eine leere Küvette,
sowie gegen eine mit Lösungsmittel gefüllte) wurden durchgeführt. Der Messbereich betrug
200-700 nm, die Schlitze waren jeweils 2 nm geönet. Zu Beginn jeder Messung bestimmt
das Spektrometer automatisch seinen Oset. Während dieses Autozero-Prozesses wird
eine komplette Messung ohne Proben in den Halterungen durchgeführt.
In Abbildung 3.2.1 ist das Ergebnis der Messungen relativ zu Luft dargestellt. Es bestätigt
sich, dass organische Lösungsmittel unterhalb einer Wellenlänge von 250 nm kein UV-Licht
mehr durchlassen [PerkinElmer, 2008]. Bei linearen Alkylbenzenen ist das schon bei etwa
335 nm der Fall. Der Zusatz von primären und sekundären Szintillatoren verschiebt diese
Grenze zu gröÿeren Wellenlängen. Das ist auch beabsichtigt, denn der gelöste Szintillator
besitzt unter günstigen Bedingungen dort sein Absorptionsmaximum, wo das Lösungs-
mittel sein Emissionsmaximum vorweist. So wird gewährleistet, dass der Groÿteil der im
Lösungsmittel deponierten Energie auch zum (primären) Szintillator transportiert wird.
Für den sekundären Szintillator, dem Wellenlängenschieber, trit das in ähnlicher Wei-
se zu. Er besitzt dort sein Absorptionsmaximum, wo der primäre sein Emissionsmaximum
hat. Bereits jetzt wird darauf hingewiesen, dass PPO bei 360 nm emittiert und bis-MSB bei
423 nm sein Emissionsmaximum erreicht. Die maximale Absorption ndet bei LAB+PPO
unterhalb von 353 nm und von LAB in Verbindung mit bis-MSB unterhalb von 402 nm
statt. Eine Zusammenstellung der gerade beschriebenen Prinzipien ist in Abbildung 3.2.2
dargestellt.
24 3.2 UV/VIS- Spektroskopie
 / nmλ
200 300 400 500 600 700
0II
 =
 -
lg
 
λ
E
0
0.5
1
1.5
2
2.5
3
3.5
4
0II
 =
 -
lg
 
λ
E
Extinktion von:
Anthracen
LAB (pur)
 PPOg/lLAB + 3 
 bis-MSBg/lLAB + 1 
 bis-MSBmg/l PPO + 20 g/lLAB + 3 
NE-213
Abbildung 3.2.1: Ergebnisse der UV/VIS-Spektroskopie mit dem PerkinElmer R⃝
Lambda 35. Dargestellt sind Extinktionen von organischen Flüs-
sigszintillatoren und Anthracen in Abhängigkeit der eingestrahlten
Wellenlänge.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/06.232010/UV_VIS/UVabsorb.C
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Abbildung 3.2.2: Zusammenstellung von Absorptions- und Fluoreszenzmessungen
organischer Szintillatoren auf Basis von linearen Alkylbenzenen.
Schraerte Kurven kennzeichnen Gebiete starker Absorption. Die
durch einen Spline verbundenen Kreuze stehen für die Ergebnisse
der Fluoreszenzmessungen.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/06.162010/scinti_absorb.C
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3.3 Fluoreszenzspektroskopie
Wie im Kapitel 3.1 bereits erwähnt, ist die Funktionsweise eines Fluoreszenzspektrome-
ters der des UV/VIS-Spektrometers ähnlich. Im Gegensatz zum Absorptionsspektrometer
wird hier jedoch das emittierte Licht der Probe detektiert. Um Streulicht gröÿtenteils zu
vermeiden, wird deshalb der Detektor unter einen Winkel von 90◦ positioniert, da der Wir-
kungsquerschnitt für die Streuung unter diesem Winkel minimal ist.
Das PerkinElmer R⃝ LS 55 Fluoreszenzspektrometer besitzt ähnlich gute Analyseparame-
ter wie das Lambda 35. Jedoch ist die Empndlichkeit der verwendeten Detektoren im
roten/infraroten Bereich sehr gering, sodass sich sein Messbereich nur von 200-800 nm
erstreckt.
Beim Fluoreszenzspektrometer gibt es unterschiedliche Messmodi. Zum einen kann die
Wellenlänge des Anregungslichtes xiert werden und das Emissionslicht über den gewähl-
ten Messbereich bestimmt werden. Im zweiten Messmodus wird die Emissionswellenlänge
xiert und die Probe mit unterschiedlichen Frequenzen angeregt. Die dritte Möglichkeit ist
die Kombination aus beiden Erstgenannten. Nacheinander werden unterschiedliche Anre-
gungswellenlängen auf die Probe entsandt und dabei für jede Wellenlänge das Emissionss-
pektrum gemessen. Letztere Methode bietet sich vor allem dann an, wenn man noch nicht
genau weiÿ, in welchem Bereich Anregungs- und Emissionsmaxima liegen.
Um die Proben hinsichtlich ihrer Lichtausbeute vergleichen zu können, musste sicherge-
stellt werden, dass für alle Proben die gleichen Messbedingungen (Önung der Schlitze,
Emissionskorrekturen, Detektorspannung) gelten. Die wellenlängenintegrierte Lichtausbeu-
te kann als Maÿ für die relative Lichtausbeute der einzelnen Proben angesehen werden.
Als Standard wurde aufgrund der bereits erwähnten historischen Gegebenheiten Anthra-
cen gewählt. Obwohl alle Proben mit einer Wellenlänge in der Nähe des Anregungsmaxi-
mums angeregt wurden (Spektrometerschrittweite = 1 nm), bei der sie die gröÿte Emission
zeigen, sollte dieses Verhältnis dennoch kritisch betrachtet werden. Es ist kaum möglich
den Anteil des Streulichtes in den jeweiligen Messwerten exakt zu bestimmen. Bei den
LAB+PPO-basierten Proben fand die maximale Anregung nur etwa 7 nm unterhalb des
Emissionmaximums statt. Bei Anthracen sind es hingegen 20 nm. Der Anteil des gestreu-
ten Lichtes wird so im Vergleich zu Anthracen deutlich gröÿer sein. In den Spektren der
Flüssigszintillatoren ist das Streumaximum als Buckel in der ansteigenden Flanke des
Hauptmaximums enthalten. Alle Versuche, diese Proben bei kleineren Wellenlängen an-
zuregen, schlugen fehl, da die Anregung dann zu schwach war und das Spektrum durch
elektronisches Rauschen der Detektoren dominiert war.
Dennoch lassen die berechneten Ergebnisse vermuten, dass die Lichtausbeute LAB-
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basierter Flüssigszintillatoren und von NE-213 gröÿer ist, als die von Anthracen. Von allen
untersuchten Proben zeigt LAB+3 g/l die höchste Lichtausbeute bei Anregung durch UV-
Licht. Eine Zusammenstellung der Messwerte und der eingestellten Parameter ist in Tabelle
3.3.1 zu nden.
In Zusammenarbeit mit Dr. Valentina Lozza und Belina von Krosigk vom Institut für Kern-
und Teilchenphysik der TU Dresden wurden weitere Proben untersucht. Unter anderem
auch:
• LAB der Firma Petresa aus Canada
• LAB (Petresa) + PPO
• LAB (Petresa) + PPO + 150Nd
Zusätzlich wurde auch eine Probe LAB+PPO für längere Zeit (≈1 Monat) der Umgebungs-
luft ausgesetzt und die integrierten Spektren bei identischer Versuchsanordnung verglichen.
Eine deutliche Veränderung des Emissionsspektrums dieser konnte dabei nicht festgestellt
werden2. Auch die Unterschiede zwischen Wibarco und Petresa LAB waren vernachläs-
sigbar. Erwartungsgemäÿ hätte die Lichtausbeute des Wibarco LAB dennoch leicht über
der von Petresa liegen sollen, da die Lichtausbeute mit zunehmender Länge der Alkylkette
geringer werden sollte (siehe [Birks, 1964, S. 272. & Tabelle 8.2]) und das Petresa LAB
mehr Benzene mit längeren Alkylketten besitzt. Die mit Neodym versetzte LAB+PPO-
Lösung, welche bei SNO+ den neutrinolosen, doppelten β-Zerfall nachweisen soll, enthielt
die für Neodym (150Nd) charakteristischen Absorptionsmaximas, verhielt sich ansonsten
aber identisch zur einfachen LAB+PPO-Lösung.
Probe λexcit,max / nm λemis,max / nm
∑
Y/
∑
YAnthracen / %
Anthracen 360,0 379,2 100
NE-213 402,6 419,0 152,49
LAB (pur) 329,6 346,1 62,86
LAB+3,0 g/l PPO 353,6 361,1 185,08
LAB+0,5 g/l bis-MSB 402,2 423,1 171,32
LAB+3,0 g/l PPO+0,5 g/l bis-MSB 402,1 423,4 168,00
LAB+3,0 g/l PPO+20 mg/l bis-MSB 392,0 400,0 182,41
Tabelle 3.3.1: Messparameter und Ergebnisse der Fluoreszenzspektroskopie. λexcit,max
steht für die Anregungswellenlänge, bei der die gröÿte Intensität emit-
tiert wurde und λemis,max entspricht dabei der Lage dieses Maximums.∑
Y bezeichnet die integrierte Lichtausbeute (Lichtausbeute . . . Y (für
englisch yield))
2[O'Keee et al., 2011] haben einen Einuss ungelösten Sauerstos auf die Intensitäten und Zerfallskon-
stanten in LAB+PPO gefunden. Inwieweit die Ergebnisse beider Messungen vereinbar sind, ist noch
oen.
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Abbildung 3.3.1: Fluoreszenz-Spektren organischer Szintillatoren.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/01.252011/
Fluoreszenz/scintillation.C
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Abbildung 3.3.2: Integrierte Lichtausbeute der oben gezeigten Spektren.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/01.252011/
Fluoreszenz/scintillation.C
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3.4 Resultate
Die Ergebnisse der im gesamten Kapitel beschriebenen Messungen lassen wichtige Schlüsse
auf den Bau eines Szintillationsdetektors auf Basis von LAB und PPO zu.
1. Die von SNO+ favorisierte Kombination von primären und sekundären Szintillatoren
ist bezüglich ihrer Absorptions- und Emissionsspektren kompatibel.
2. Verzichtet man auf Wellenlängenschieber so liegt das Emissionsmaximum im UV-
Bereich. Für optische Bauteile und für die Photomultiplier bedeutet das, dass sie in
diesem Bereich des Spektrums durchlässig beziehungsweise sensitiv für die emittier-
ten Photonen sein müssen. Alle optischen Elemente sollten deswegen aus Quarzglas
bestehen. Die Photomultiplier sollten eine Bialkali- oder Multialkali-Kathode besit-
zen.
3. Der Zusatz von bis-MSB verschiebt das Lumineszenzspektrum zu gröÿeren Wellen-
längen in den blauen Bereich. Bei geringen Konzentrationen (20 mg/l) hat dieser
Zusatz kaum Einuss auf die Lichtausbeute. Bei Konzentrationen über ≥ 500 mg/l
kommt es jedoch zu einer deutlichen Reduktion derselben.
4. Das Verhältnis der integrierten Lichtausbeuten von LAB+PPO zu NE-213 bei An-
regung durch UV/VIS-Licht beträgt 121 %.
5. Die gemessenen Lichtausbeuten der zwei- und dreikomponentigen Szintillatorlösun-
gen sind gröÿer als die des Anthracen/Naphthalenstandards. Die relative Ausbeute
kommerzieller Flüssigszintillatoren in Bezug auf Anthracen wird im Allgemeinen auf
die Anregung durch γ-Quanten eines 137Cs- oder 60Co-Prüfstrahlers bezogen. Abwei-
chungen sind
6. Ein 30-minütiges Spülen mit hochreinem Sticksto ist bei NE-213 notwendig. Das
Lumineszenzspektrum von LAB+PPO wurde durch gelösten Sauersto nicht beein-
usst.
7. Die unbekannte Zusammensetzung von NE-213 konnte teilweise bestimmt werden.
NE-213 enthält 11,22 g/l Feststo (hauptsächlich primärer und sekundärer Szintil-
lator). Eines der Bestandteile zeigt das gleiche Absorptions- und ein vergleichbares
Emissionsspektrum wie bis-MSB.
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4 Lichtausbeute
Die Lichtausbeute ist eine entscheidende Eigenschaft eines Szintillationsdetektors. Von ihr
hängen viele weitere (Zeitauösung, Pulsformdiskrimination, u.a.) direkt oder indirekt ab.
Deshalb ist es wichtig, neuartige Szintillationsmaterialien auf diese Eigenschaft hin zu un-
tersuchen.
Es gibt viele Möglichkeiten die Lichtausbeute eines Szintillators zu bestimmen. E. Sysoeva
hat in seinem Artikel Comparison of the methods for determination of scintillation light
yield [Sysoeva et al., 2002] einige dieser Methoden zusammengestellt. Letztendlich ist man
daran interessiert, wie viele Lumineszenzphotonen pro eingetragener Energie erzeugt wer-
den. Dabei unterscheidet man die absolute, relative und technische Lichtausbeute. Die
absolute Lichtausbeute (η) gibt die Anzahl der Photonen pro Megaelektronenvolt (MeV)
deponierter Energie im Szintillator an. Die technische Lichtausbeute (T ) gibt hingegen die
Anzahl der Lumineszenzphotonen (pro MeV) an, die das Detektorfenster letztendlich pas-
sieren. η und T sind durch den Licht-Sammel-Koezienten (τ = T
η
) miteinander verknüpft.
Die relative Lichtausbeute ist dann die absolute oder technische bezogen auf die jeweilige
Lichtausbeute eines Standardszintillators. Solche Standards sind Anthracen und NE-213
(vlg. Kapitel 2.4).
Eine absolute Bestimmung der Lichtausbeute erfordert eine 4π-Geometrie und eine be-
kannte oder nahezu 100 %ige Photonennachweisezienz. Die Realisierung eines solchen
Versuchsaufbaus und die akkurate Messung dieser Gröÿe ist sehr schwierig. Deshalb be-
schränkt sich diese Arbeit mit ihren Experimenten auf die Bestimmung der technischen
(siehe Kapitel 4.3) und der relativen Lichtausbeute (bezogen auf NE-213, siehe Kapitel
4.1 und 4.2). Am Ende von Kapitel 4.3 wird dennoch versucht, die absolute Lichtausbeute
anhand der bestimmten Gröÿen abzuschätzen.
Um eine sehr gute Energieauösung bei Flugzeitexperimenten zu erreichen, ist es unbe-
dingt notwendig, die genaue Flugstrecke des beteiligten Teilchens zu kennen. Um das zu
gewährleisten, muss der Wechselwirkungspunkt im Detektor hinreichend genau bekannt
sein. Für unsegmentierte Flüssigszintillatoren bedeutet das, dass es sich um einen Detek-
tor mit sehr kleinem Volumen handeln muss. Da die Neutronenugstrecke bei nELBE im
Vergleich zu anderen Neutronenugzeitexperimenten (n_ToF am CERN, Gelina in Geel
30
u.a.) deutlich kürzer ist (nELBE: 6 m, n_ToF: ≈ 200 m, Gelina: 10-400 m), erhält die
Zeitauösung gerade hier groÿe Bedeutung. Um bei 1MeV eine Energieauösung ∆E
E
unter
1 % zu erhalten, benötigt man eine Zeitauösung ∆T
T
von etwa 1 ns. Da der untersuch-
te Detektor als Alternative zu den erprobten EJ-200 Plastikszintillatoren dienen soll, ist
es nur konsequent, einen Detektor mit möglichst geringem Volumen zu untersuchen. Als
Gefäÿ diente uns eine zylindrische Quartz-Küvette der Firma Hellma R⃝Analytics (Durch-
messer: 18,88mm, Länge: 100mm, siehe Abbildung 4.0.1). Die Basis des Flugzeitdetektors,
der Szintillator, sollte an die Spezikationen des SNO+ Experimentes angelehnt sein. In
Sudbury wird eine Kombination von LAB und PPO als primärem Szintillator ohne Wel-
lenlängenschieber favorisiert [Lan, 2007, S. 44]. Die Konzentration an PPO in LAB sollte
für unseren Detektor 3 g/l betragen.
Bei der Herstellung des Szintillators wurde erneut das unter Kapitel 3.1 bereits erwähnte
Wibarcan verwendet, welches auf ganz ähnliche Weise wie dort präpariert wurde. Zuerst
wurde das Lösungsmittel auf 120◦C erhitzt und das eventuell vorhandene Restwasser bei
dieser Temperatur 30 min langsam verdunstet. Anschlieÿend wurden 100 ml kontrolliert
abgekühlt und bei ungefähr 60◦C 0,3 g PPO hinzugemischt. Verglichen mit Zimmertempe-
ratur führt die erhöhte Temperatur zu einer deutlich besseren Löslichkeit von PPO in LAB.
Das Gemisch wurde solange verrührt, bis sich das kristalline PPO vollständig gelöst hatte.
Die so entstandene Lösung wurde danach in eine spezielle Flasche (siehe Abbildung 4.0.2)
gefüllt und 30 min mit Sticksto gespült um gelösten Sauersto zu verdrängen. Dass die-
ser auf die Lichtausbeute von LAB+PPO-Lösungen kaum Einuss hat, wurde erst später
festgestellt (vergleiche Kapitel 3.3). Währenddessen wurde die leere Küvette in einen Ex-
sikkator gestellt, die eingeschlossene Luft abgepumpt und anschlieÿend das gesamte Gefäÿ
mit Sticksto belüftet. In einer ebenfalls mit Sticksto gefüllten luftdichten Handschuhbox
wurde anschlieÿend der Szintillator aus der Flasche direkt in die Küvette gefüllt. Teon-
stutzen dienten als Verschluss für die zwei Einfüllönungen. Die Küvette wurde danach
mit Teonband umwickelt, um die Reektivität zu erhöhen. Ein Hohlzylinder aus POM
(Polyoxymethylen, ein thermoplastischer Kunststo) wurde aus Stabilitätsgründen über
die Küvette gestülpt (siehe Abbildung 4.0.1). Der Auÿendurchmesser dieses Kunststozy-
linders hatte dieselbe Gröÿe wie die zwei Hamamatsu R2059-01 Photomultiplier, die an
jedes Ende der Küvette platziert werden sollten. Der Zylinder garantierte dabei eine plane
Auageäche der Röhren auf den Seitenächen der Küvette. Um Neutronenstreuung an
dem Plaststo zu minimieren, enthielt das Stabilisierungselement eine durchgängige Frä-
sung.
Die Hamamatsu R2059-01 (selektiert) PMTs zeichnen sich durch eine sehr hohe Ver-
stärkung (Herstellerangabe: 2 · 107) und hohe Kathodensensitivität (Kathoden-Blau-
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Abbildung 4.0.1: Küvette mit Stabilisierungszylinder aus Polyoxymethylen (POM).
Abbildung 4.0.2: Glasgefäÿ mit Siebeinsatz. Durch die Zuführungen oben am Gefäÿ
kann Gas durch ein Sieb in die Flasche gelangen. Dort sprudelt
es hinaus in die Flüssigkeit und verlässt das Volumen durch einen
Schlauch über eine seitliche Önung. Der Inhalt des Gefäÿes lässt
sich durch den im Vordergrund bendlichen roten Hahn dosierbar
entleeren. Verwendet wurde diese spezielle Flasche, um NE-213 und
LAB+PPO mit reinem Sticksto zu spülen und gelösten Sauersto
zu verdrängen.
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Sensitivtätsindex = 10.5) im blau/violetten Bereich des Spektrums aus. Sie besitzen einen
12-stugen Sekundärelektronenvervielfacher (im Folgenden als SEV bezeichnet), an dem
eine aktive Hochspannungsversorgung der Firma iseg Spezialelektronik GmbH befestigt
wurde. Diese aktive Spannungsversorgung erzeugt die Hochspannung über einen paten-
tierten Resonanzwandler, der sich durch einen hohen Wirkungsgrad und geringe Stör-
strahlenemission auszeichnet. Die aktive Regelung garantiert eine konstante Verstärkung
der Photomultiplier über einen langen Zeitraum auch bei hohen Impulsraten. Im Gegen-
satz zu herkömmlichen Spannungsteilern ist die Verlustleistung am Sockel deutlich kleiner,
was zu einer konstant niedrigen Temperatur des Gerätes führt. Das bedeutete, dass ohne
zusätzliche Stabilisierung der Verstärkung auch über längere Zeit in einem einfach tempe-
riertem Raum gemessen werden konnten.
Zusammen mit den Aktiv-Basen wurden die R2059-01 durch UV-transparentes Silikonöl
(Baysilone Öl M 200.000) mit der Küvette verbunden und zwei Lagen Schrumpfschlauch
an den Detektor angepasst. Der Schrumpfschlauch vermeidet Lichteinfall und xiert die
Einzelteile des Detektors.
Um einen Vergleich und einen Standard für die Messungen zu haben, wurde unter identi-
schem Aufbau und Ablauf ein zweiter Szintillator mit NE-213 beüllt. Für die Experimente
standen somit zwei nahezu identische Detektoren zur Verfügung.
Wie im vorangegangen Kapitel bereits erwähnt, gibt es mehrere Methoden, um die Licht-
ausbeute von Szintillatoren zu bestimmen. Technische und absolute Lichtausbeute sind
mehr oder weniger Richtwerte, mit der die Güte eines Szintillators angegeben werden kann.
Möchte man dann Aussagen über die Lichtausbeute bei anderen Energien machen, so neigt
man dazu, eine lineare Abhängigkeit anzunehmen. J. B. Birks hat in seiner grundlegenden
Arbeit von 1951, The Specic Fluorescence of Anthracene and Other Organic Materials
[Birks, 1951], einen semi-empirischen Zusammenhang zwischen Lichtausbeute pro Weg-
länge (dL
dx
) und dem Energieverlust pro Weglänge (dE
dx
) abgeleitet. Dieser Zusammenhang
lautet:
dL
dx
=
S · dE
dx
1 + kB · dE
dx
(4.0.1)
Für die energieabhängige Lichtausbeute L(E) folgt dann:(
dL
dx
)(
dx
dE
)
=
S
1 + kB dE
dx
L(E) =
Ekin∫
0
S
1 + kB dE
dx
(E ′)
dE
′
(4.0.2)
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S und kB sind Parameter von (4.0.1) und charakteristisch für den verwendeten Szintillator
(kB) beziehungsweise die verwendete Versuchsapparatur (S).
Birks' Gesetz ist nicht nur auf eine Anregung durch Elektronen (Photonen) beschränkt,
sondern gilt auch für Protonen (Neutronen), α-Teilchen und leichte Ionen. Für jede Teil-
chenart besitzt der Szintillator ein charakteristisches kB. Ist dieser Parameter klein und
dE
dx
nahezu konstant (für minimal ionisierende Teilchen gut realisiert), so kann man Glei-
chung (4.0.2) zu einem linearen Zusammenhang zwischen Lichtausbeute und Energie ver-
einfachen. Diese lineare Antwort des Detektors auf den Energieeintrag wäre optimal. Bei
groÿen kB kommt es für kleine (E < 50 keV) und groÿe Energien (E > 50 MeV) zu
Abweichungen von dieser Linearität. Der Szintillationsprozess verliert an Eektivität und
man spricht davon, dass der Szintillator quencht.
In den folgenden zwei Unterkapiteln werden zwei Methoden diskutiert, mit denen die tech-
nische Lichtausbeute bestimmt werden kann. Im Anschluss daran wird versucht, anhand
der dort gemessenen Gröÿen eine Abschätzung der absoluten Lichtausbeute vorzunehmen.
Am Ende des Kapitels werden die gewonnenen Ergebnisse kurz zusammengefasst und er-
läutert.
4.1 Analyse der Energiespektren von γ-Prüfstrahlern
Günther Dietze und Horst Klein stellten in ihrem Artikel von 1982, Gamma-calibration of
NE-213 scintillation counters [Dietze und Klein, 1982], eine Methode vor, mit der anhand
von aufgenommenen Pulshöhenspektren und einer Monte-Carlo-Simulation Flüssigszin-
tillatoren kalibriert und ihre Energieauösung bestimmt werden kann. Führt man diese
Kalibrierung zusätzlich bei einem Standarddetektor durch und vergleicht im Anschluss die
Ergebnisse bei 1 MeV, so kann man auf die relative Lichtausbeute in Bezug auf diesen
Standard schlieÿen. Man muss dabei jedoch garantieren, dass die Photomultiplier (PMT)
bei allen Detektoren die gleiche Verstärkung besitzen. Der experimentelle Aufwand dieser
Methode ist eher gering. Wir realisierten sie auf die folgende Weise:
Auf einem der beiden Detektoren wurde mittig zwischen die zwei Photomultiplier ein γ-
Prüfstrahler mit diskreten Energien (Eγ) gelegt. Trit ein γ-Quant den Detektor, wird es
vorwiegend (abhängig von Eγ) inkohärent an den Elektronen des Szintillationsmaterials ge-
streut. Der Wirkungsquerschnitt für diese Reaktion wurde von Klein und Nishina bereits
1928 berechnet [Klein und Nishina, 1928]. Die korrespondierende Energieverteilung bricht
bei einer bestimmten Energie ab. An der sogenannten Compton-Kante wird das Photon
genau um 180◦ zur ursprünglichen Flugrichtung gestreut. Das Elektron, dass an diesem
Photon streute, erhält bei diesem Streuwinkel den maximalen Energiebetrag. Die Lage der
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Compton-Kante kann mit Hilfe des Energie- und Impulserhaltungssatzes bestimmt werden.
Es ergibt sich für die Energie des Elektrons:
E
′
e(ϕ = 180
◦) =
2E2γ
mec2 + 2Eγ
(4.1.1)
Das gestreute Elektron iegt durch den Szintillator, wird abgebremst und erzeugt Lumi-
neszenzphotonen. Diese werden von den Photomultipliern nachgewiesen. Der Aufbau des
Experimentes ist in Abbildung 4.1.1 skizziert.
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Abbildung 4.1.1: Elektronikaufbau und Datenaufnahme zur Bestimmung der
Compton-Kante aus Pulsächen-Spektren. Der verwendete γ-
Prüfstrahler ist in Rot dargestellt. Eine Verzögerung von 166 ns
ist prinzipiell nicht erforderlich, wurde aber aufgrund vergleichba-
rer Signalabschwächung zur Methode des folgenden Kapitels in den
Aufbau eingefügt. Aufgenommen wurden pro Ereignis 300 Punkte
(PTS) mit einer Rate von 2 GS/s (Gigasamples pro Sekunde).
Die im PMT verstärkten Signale wurden aufgetrennt und jeweils zu einem Proportional-
diskriminator (CFD, Ortec 584) gegeben. Die CFDs wurden mit einer Schwelle knapp über
dem elektronischen Rauschen eingestellt, sodass auch kleinste Impulse nachgewiesen wer-
den konnten. Die ausgegebenen TTL-Logik-Signale wurden in eine schnelle Koinzidenzein-
heit geleitet (Ortec 414A Fast Coin Unit). Das optimale Koinzidenzfenster wurde auf 17
ns bestimmt. Gelangten die Logik-Signale innerhalb dieses Fensters zur Einheit, erzeugten
sie einen Trigger für die digitale Datenaufnahme. Prinzipiell kann mit dem Acqiris DC-282
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Fast Digitizer auch direkt per Software-Trigger auf koinzidente Signale getriggert werden.
Eine interne Schutzvorrichtung des Gerätes verhindert jedoch Triggerlevel, welche näher
als 15 % vom dynamischen Messbereich an der Grundlinie des betreenden Kanals liegen.
Die Konsequenz ist das Verwerfen kleiner Pulse und eine untere Schwelle im Pulshöhen-
bzw. Ladungsspektrum. Die Signalformen wurden mit 2 GS/s (Gigasamples pro Sekunde)
und 10 Bit digitalisiert und pro Ereignis 300 Punkte gespeichert. In diesen 300 Punkten
sind 40 enthalten, die vor dem Auftreten des Triggers geschrieben wurden. Abhängig von
der Aktivität der Quelle wurden zwischen 500 MB und 2,5 GB an Daten in ASCII-
Dateien aufgenommen. Die verwendeten Prüfstrahler mitsamt ihren γ-Energien und Lage
der Compton-Kante sind in Tabelle A.2.1 aufgelistet.
Ein C++ basiertes root1-Makro wurde zur Auswertung der digitalen Daten erstellt.
Acqiris_ASCII_Readout.C mit graphischer Oberäche bietet dem Nutzer dabei folgende
Optionen:
• Konvertierung der Acqiris-ASCII-Daten in das binäre und komprimierte root-Format
im Listmode-Format, in dem alle Informationen für jedes Ereignis gespeichert werden
• Ereignisweise Rekonstruktion der Signalformen aller Kanäle
• Analyse-Tools, Filter und Shaper für die aufgenommen Daten
Die für diese Arbeit notwendigen Analysemethoden (Pulshöhen- / Pulsächenanalyse, Be-
stimmung der Zeitauösung und Analyse der Pulsform) wurden implementiert und erfolg-
reich getestet. Das Makro ist durch seine graphische Oberäche intuitiv bedienbar und
lässt sich durch seinen modularen Aufbau beliebig erweitern und kongurieren.
Bei der Bestimmung der Energiespektren aus den aufgenommenen Pulsformen wurde an-
stelle der Pulshöhe das Integral unter der Pulsform als energieproportionale Gröÿe verwen-
det. Prinzipiell enthalten beide Gröÿen eine vergleichbare Information über die im Detektor
deponierte Energie. Für die schnellen Signale eines Photomultipliers ist die Bestimmung
der Pulshöhe jedoch empndlicher auf elektronisches Rauschen als die integrale Gröÿe.
Die so ausgewerteten Rohspektren sind zusammen mit dem Spektrum der Untergrundmes-
sung in Abbildung 4.1.2 dargestellt.
Deutlich zu sehen ist die typische Form des Compton-Kontinuums, an dessen Ende sich
die Compton-Kante bendet. Aus den Spektren gilt es nun zwei verschiedene Gröÿen zu
extrahieren. Einmal ist man an dem Zusammenhang zwischen gemessener Ladung (In-
tegral der Pulsform) und Energie der Compton-Kante interessiert, zum Anderen an der
1root ist ein auf C/C++ basiertes Programmpacket. Für weitere Informationen siehe
[The ROOT Team, 2011].
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Abbildung 4.1.2: Ladungsspektren einiger γ-Prüfstrahler. Links: NE-213, rechts:
LAB+PPO
Energieauösung des Detektors. Dietze und Klein verwendeten dafür eine Monte-Carlo-
Simulation namens GRESP. Die zur eigenen Auswertung selbst geschriebene Simulation
Szinti_energy.C extrahiert die im Spektrum enthaltenen Informationen auf die folgende
Art und Weise:
Unter Verwendung des Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitts wird ein für den jeweiligen
Prüfstrahler ideales Compton-Spektrum erzeugt. Für nicht-monoenergetische Quellen ge-
schieht das unter Verwendung des korrekten Verzweigungsverhältnisses. Das resultierende
Spektrum wird anschlieÿend mit einer Gauÿverteilung zur Berücksichtigung der Detek-
torauösung gefaltet. Der Nutzer passt daraufhin Höhe, Lage und Auösung bestmöglich
lokal an die Compton-Kante an. Für Quellen mit zwei oder mehr γ-Energien muss das
dementsprechend oft wiederholt werden. In Abbildung 4.1.3 (Oben und Mitte) ist dieses
Verfahren anhand von 207Bi einmal dargestellt. Das Isotop 207Bi besitzt im Wesentlichen
zwei γ-Übergänge, welche zum Spektrum beitragen. Ein dritter (Eγ = 1770 keV) trägt mit
einer Photonenemissionswahrscheinlichkeit von 6,87 % nur geringfügig zum dargestellten
Spektrum bei.
Diese Prozedur wurde für alle in Tabelle A.2.1 aufgelisteten Isotope ausgeführt und das re-
lative Energieauösungsvermögen bestimmt (siehe Abbildung 4.1.4). An die Daten beider
Detektoren wurde eine Funktion der Form:
∆E
E
=
√
α2 +
β2
E
+
( γ
E
)2
(4.1.2)
angepasst und jeweils die Parameter α, β und γ bestimmt. Multiplizierte man (4.1.2) mit
der Energie E hatte man nun einen Ausdruck für das energieabhängige Auösungsvermö-
gen des Detektors und konnte dieses an das Programm Szinti_energy.C übergeben. Nur
noch Höhe und Lage des simulierten Spektrums musste nun an das Gemessene angepasst
werden. Trotz dieser einfachen Methode konnten die experimentell bestimmten Daten sehr
gut wiedergegeben werden (vergleiche Abbildung 4.1.3, unten).
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Abbildung 4.1.3: Lokale und globale Anpassung der Monte-Carlo-Simulation (MC)
an die Compton-Kanten von 207Bi bei zwei unterschiedlichen Ener-
gien. Oben: 570 keV und Mitte: 1064 keV
Unten: Globale Anpassung der Monte-Carlo-Simulation an das La-
dungsspektrum von 209Bi unter Verwendung der unter Abb. 4.1.4
bestimmten Funktion für die Energieauösung ∆E(E).
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Abbildung 4.1.4: Energieauösung eines NE-213- (rot) und LAB+PPO-Detektors
(blau). Die Kondenzintervalle des approximierten Auösungsver-
mögens (4.1.2) sind schraert dargestellt.
Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/Auswertung Lichtausbeute/new_calibration.cpp
Die Lage der Compton-Kante wurde dann im Monte-Carlo-simulierten Spektrum an der
Stelle ermittelt, an der 50 % des angrenzenden Maximums erreicht waren. Der Wert von
50 % ist dabei willkürlich gewählt, scheint aber vernünftig. Wichtig ist hierbei nur, bei
jeder Compton-Kante den gleichen Wert zu nehmen.
Die Ergebnisse der gerade beschriebenen Auswertung sind zusammen mit denen, der im
nächsten Kapitel vorgestellten Methode in Abbildung 4.2.7 dargestellt.
4.2 Compton-Spektrometer
Für kleine Detektoren eignet sich eine weitere Methode zur Bestimmung der Lichtausbeute
besonders gut. Geht man davon aus, dass ein γ-Quant nach dem Streuvorgang innerhalb
und auÿerhalb des Detektors keiner weiteren Wechselwirkung unterliegt, so ist bei Kenntnis
seines Streuwinkels seine verbleibende Energie klar deniert. Misst man nun diese Energie,
so kann man auf die im Szintillator deponierte schlieÿen. Aus der Kombination von Energie-
und Impulserhaltungssatz lässt sich die Energie des gestreuten Photons (E
′
γ) zu folgendem
Ausdruck ermitteln:
E
′
γ =
Eγ
1 + Eγ
mec2
(1− cosϕ)
(4.2.1)
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Das gestreute Elektron erhält dabei die Energie:
Ee = Eγ − E
′
γ
= Eγ
(
1− 1
1 + Eγ
mec2
(1− cosϕ)
)
(4.2.2)
xsxkoll
dkoll
α
φ
x
x+26,15 cm
x+36,15 cm
x+16,15 cm
y
Abbildung 4.2.1: Prinzipskizze zur Streuung im Szintillator. γ-Quanten verlassen den
Prüfstrahler (rot) und werden duch einen 10 cm dicken Bleiziegel
mit einer Bohrung von 2 cm Durchmesser kollimiert. Innerhalb des
Szintillators kann das Photon an unterschiedlichen Stellen streuen.
Je nach Ort der Wechselwirkung ist seine Energie nach der Streuung
unterschiedlich. Die farbig markierten Strahlen kennzeichnen dabei
besondere Punkte, die zur Bestimmung maximaler und minimaler
Streuenergie hinzugezogen wurden. Die Messläufe 15◦, 33◦ und 65◦
beziehen sich dabei auf den Punkt (x,y), der in Schwarz dargestellt
wurde.
Unter Variation des Photonenstreuwinkels ϕ sind nach diesem Ausdruck alle Energi-
en unterhalb der Energie der Compton-Kante messbar. Die Möglichkeit aufgrund von
Compton-Streuung über ein Spektrum von Energien zu messen, verlieh der Versuchs-
anordnung den Namen Compton-Spektrometer. Um die im Detektor deponierte Ener-
gie möglichst genau bestimmen zu können, muss der Detektor, welcher das gestreute
Photon misst, über eine sehr gute Energieauösung und Nachweisezienz verfügen. Ein
hochreiner Germaniumdetektor (HPGe, engl. für: high purity germanium detector) er-
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schien dafür die geeignete Wahl. Vorab musste aber die Realisierbarkeit eines solchen
Compton-Spektrometers anhand von Simulationen überprüft werden. Auf Grundlage des
Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitts wurde die zu erwartende Koinzidenzzählrate zwi-
schen Flüssigszintillator und Germaniumdetektor in Abhängigkeit ihrer Entfernung (sie-
he Skizze in Abbildung 4.2.1) und des Photonenstreuwinkels abgeschätzt. Parameter der
Rechnung waren:
• Dichte (ρ = 862 kg/m3), molare Masse (M = 240, 3 g/mol), mittlere Kern-
ladungszahl (Z = 3, 09) und Photonenschwächungskoezient (µ = 7, 67 m−1)
[Berger et al., 2010] von LAB
• Aktivität (A = 330 kBq), Energie (E = 661, 66 keV) und Emissionswahrscheinlich-
keit (ν = 0, 85) des favorisierten 137Cs-Prüfstrahlers
• Dicke (xs = 2, 2 cm) des Szintillators
• Photonennachweisezienz (ε ≈ 10 %) und Durchmesser (8, 0 cm) des Germanium-
Detektors
• Dicke des Blei-Kollimators (xkoll = 10 cm), sowie der Durchmesser seiner Bohrung
(dkoll = 2 cm)
Da einige dieser Gröÿen (z.B.: ε und Z) nur unzulänglich bekannt waren, birgt die so ermit-
telte Koinzidenzzählrate auch eine relativ groÿe Unsicherheit. Eine Abschätzung ergab eine
relative Unsicherheit von etwa 15 %. Die Ergebnisse dieser Simulation sind in Abbildung
4.2.2 dargestellt. Folgende Erkenntnisse kann man aus ihr gewinnen:
1. Die Koinzidenzzählrate hat die Gröÿenordnung 1s−1. Bei einer minimalen Ereignis-
anzahl von 150000 wird die daraus resultierende Messzeit unter Berücksichtigung der
Untergrundzählraten zwischen 3-9 Tagen liegen.
2. Je kürzer der Abstand zwischen beiden Detektoren, desto höher die Koinzidenzzähl-
rate (Einuss des Raumwinkels).
3. Die Streuung der Photonen ist stark vorwärtsgerichtet und besitzt bei 90◦ ein Mini-
mum. Danach steigt sie nur langsam wieder an.
4. Abhängig vom Abstand ist die Energieauösung für ϕ = 60− 80◦ am schlechtesten.
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Abbildung 4.2.2: Links: Ergebnisse der Koinzidenzzählratenabschätzung für drei ver-
schiedene Abstände Szintillator - Halbleiterdetektor in Abhängigkeit
des Photonenstreuwinkels
Rechts: Durch den endlichen Durchmesser des Germaniumdetektors
bedingte Energieauösung
Die im Punkt 4. angesprochene Energieauösung ∆E
E
ist rein geometrischer Natur. Auf-
grund des endlichen Durchmessers des Germaniumdetektors werden Photonen unterschied-
E
d
N
d
E
Abbildung 4.2.3: Überlage-
rung von Compton-Kontinuum
und Vollenergiemaximum im
Germanium-Detektor
licher Winkel detektiert. Die dargestellte Energieauö-
sung beschreibt nun die Dierenz zweier Photonen mit
maximaler und minimaler Energie in Bezug auf ein Pho-
ton, welches den Detektor mittig trit. Bezüglich des
Abstandes muss ein Kompromiss zwischen Zählrate und
Energieauösung gefunden werden. Abgesehen von der
Energieauösung begrenzt ein weiteres Element den mi-
nimalen Abstand zwischen beiden Detektoren. Betrach-
ten wir im folgenden zwei unterschiedliche Photonen:
Photon 1 besitze wegen seines kleineren Streuwinkels
(ϕ0−α) eine für den zentralen Winkel ϕ0 maximale Ener-
gie. Es trit auf den Halbleiterdetektor, wird dort an einem Elektron unter 180◦ gestreut
und verlässt anschlieÿend den Detektor. Im Pulshöhenspektrum des Germaniumzählers
entspricht das einem Ereignis an der Compton-Kante. Photon 2 habe hingegen eine für ϕ0
minimale Energie (E
′
γ(ϕ0+α)), welches vollständig von Germaniumdetektor nachgewiesen
wird und dort ein Vollenergieereignis auslöst. Die Frage ist nun, ob es eine Kombination
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von Abstand b0 und Winkel ϕ0 gibt, bei der nicht mehr zwischen Compton-Kanten- und
Vollenergieereignis unterschieden werden kann. Oder anschaulich gesprochen: Wann über-
schneiden sich Compton-Kante und Vollenergiemaximum im Germaniumdetektor? (siehe
Abbildung 4.2.3)
Bestimmt wird dieser Satz von Parametern wie folgt:
E1 = E2 mit: ϵ =
Eγ
mec2
und (4.2.1)
2ϵE
′
γ
1 + 2ϵ
=
Eγ
1 + ϵ (1− cos(ϕ0 + α))
mit: E
′
γ =
Eγ
1 + ϵ (1− cos(ϕ0 − α))
Eγ
1 + ϵ (1− cos(ϕ0 − α))
2ϵ
1 + 2ϵ
=
Eγ
1 + ϵ (1− cos(ϕ0 + α))
und: sinα =
1
2
ddetektor
b
2ϵ
1 + 2ϵ
=
1 + ϵ (1− cos(ϕ0 − α))
1 + ϵ (1− cos(ϕ0 + α))
(4.2.3)
Gleichung (4.2.3) kann sowohl numerisch als auch graphisch gelöst werden. Für eine 137Cs-
Quelle und einem Abstand b ≥ 20 cm kommt es für keinen Streuwinkel ϕ zu einer solchen
Überlagerung. Um die Koinzidenzzählrate des Versuches zu maximieren ist b = 20 cm die
optimale Wahl.
4.2.1 Aufbau
Mit den Erkenntnissen aus der Simulation konnte nun ein Versuchsaufbau realisiert wer-
den. Vorher musste aber noch die Länge des Koinzindenzfensters bestimmt werden. Das
NIM-Modul 414A von Ortec bietet die Möglichkeit eine Koinzidenz zwischen 4 Känalen
zu verarbeiten. Es besitzt ein variables Koinzidenzfenster (resolving time) von maximal
110 ns. Im Versuchsaufbau soll eine 3-fach Koinzidenz zwischen dem Germaniumdetektor
und den Signalen der beiden Photomultiplier registriert werden. Während die Signalan-
stiegszeiten eines Flüssigszintillators im Bereich von 10 ns liegen, besitzt das Signal des
Germanium-Halbleiterdetektors eine Anstiegszeit von etwa 200 ns. Selbst bei Vernachläs-
sigung der Flugstrecke des Photons konnten mit der Ortec 414A Fast Coin Unit somit
keine Koinzidenzen detektiert werden. Eine sorgfältige Auswertung des Zeitspektrums bei-
der Detektoren ergab einen Zeitunterschied zwischen Halbleiter- und Szintillationsdetektor
von ≈ 166 ns, welcher durch das Einfügen von 40 m Verzögerungskabel kompensiert wer-
den konnte. Der komplette Versuchsaufbau ist schematisch in Abbildung 4.2.4 dargestellt.
Um auch kleinste Pulsformen mit dem schnellen Digitizer aufnehmen zu können, wurden
die Schwellen der drei Proportionaldiskriminatoren erneut nahe der Rauschgrenze (20 mV)
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eingestellt. Die Datenaufnahme wurde mit dem TTL-Signal der Ortec 414A (siehe Kapitel
4.1) getriggert. 15000 Punkte wurden pro Ereignis mit einer Frequenz 2 GS/s auf vier
Kanälen aufgenommen. In Kanal 1 und 2 wurden die Signale der beiden Photomultiplier
des Szintillators digitalisiert. Die Spannung an beiden Röhren wurde so eingestellt, dass
sowohl Pulshöhen als auch Untergrundzählraten nahezu identisch waren. Kanal 3 beinhal-
tete das spektroskopisch verstärkte Signal (2 µs Pulsformung) des Germaniumdetektors
und Kanal 4 das Triggersignal der Koinzidenzeinheit.
4.2.2 Durchführung der Messung
Für den NE-213 und LAB-Detektor gab es je drei Messungen unter ϕ =15◦, 33◦ und 65◦. An
beiden Detektoren wurden dieselben Röhren verwendet. Nur baugleiche Photomultiplier
würden sich in der Verstärkung unterscheiden und zu nicht vergleichbaren Ergebnissen
führen. Deshalb war die angelegte Spannung während aller Messungen identisch (PMT 1:
-2450 V bzw. PMT 2. -2675 V).
Für jeden Streuwinkel ϕ wurden etwa 50 GB Daten akquiriert, was einer Anzahl von etwa
150000 Ereignissen entspricht. Die gemessenen Koinzidenzzählraten des LAB Detektors
betrugen dabei zwischen 0,55 Hz (ϕ = 15◦) und 0,19 Hz (ϕ = 65◦) und deckten sich
dadurch mit den Vorhersagen der Simulation (siehe Abbildung 4.2.2). Die Zählraten des
NE-213-Detektors waren etwa 15-20 % niedriger. Der Zählratenverlust infolge von interner
Datenverarbeitung (Totzeit) belief sich bei beiden Detektoren zwischen 2 und 16 %.
Dieser relativ groÿe Anteil ist bedingt durch die Verwendung des Acqiris-Demoprogrammes
zur Steuerung des Digitizers.
4.2.3 Auswertung
Nach Beendigung der Datenaufnahme wurden die ASCII-Daten mit dem unter Kapitel 4.1
schon aufgeführten Makro AcqirisASCII_readout.C in das root-Dateiformat konvertiert.
Im Anschluss erfolgte eine komplexe Datenreduktion, welche die Daten unter folgenden
Gesichtspunkten analysierte:
1. Verlässt der Puls den dynamischen Messbereich (clipping)?
2. Ist die Pulshöhe kleiner als fünf mal das quadratische (Rausch-)Mittel (rms . . . engl.:
root mean square) der Grundlinie?
3. Gab es weitere Pulsmaxima nach Abklingen des ersten auswertbaren Pulses?
4. Lag ein Pile-Up-Ereignis im Germaniumdetektor vor?
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Um möglichst saubere Daten zu erhalten, wurden alle Ereignisse, welche eines dieser Kri-
terien erfüllten, nicht zur Auswertung hinzugezogen. Der Anteil an solch ausgeschlossen
Daten belief sich auf noch einmal 15 %.
Der verbliebene Datensatz wurde dann wie folgt ausgewertet. Wie im vorigem Abschnitt,
Analyse der Energiespektren von γ-Prüfstrahlern bereits beschrieben, wurden die auf-
genommenen Pulsformen des Szintillators integriert und der resultierende Wert in ein Hi-
stogramm eingeordnet. Das geometrische Mittel (Wurzel aus dem Produkt beider Werte)
repräsentiert die gesamte im Detektor deponierte Ladung und wurde ebenfalls ausgewer-
tet. Das spektroskopisch verstärkte Signal des Halbleiterdetektors konnte lokal mit einer
Gauÿ-Funktion approximiert und mit der Amplitude, als Maÿ für die Pulshöhe, ebenfalls
ein Spektrum erstellt werden. Das Resultat dieser Auswertung ist anhand der 33◦-Messung
am LAB-Detektor in Abbildung 4.2.5 dargestellt. Das in Grün dargestellte Energiespek-
trum des Germanium-Detektors zeigt eine gauÿförmige Verteilung mit relativ groÿer Brei-
te. Dieser Sachverhalt ist der oben beschriebenen, geometrischen Energieverbreiterung ge-
schuldet. Abbildung 4.2.1 verdeutlicht die Problematik.
Innerhalb des Szintillators kann das Photon an unterschiedlichen Stellen streuen. Es re-
sultieren unterschiedliche Streuwinkel und Energien. Für jede Versuchsanordnung konnten
Extremfälle der Streuung ermittelt werden. Sie bilden die Grenzen für eine detaillierte
Auswertung des Pulshöhenspektrums des Germaniums. In Abbildung 4.2.5 ist dieser ki-
nematisch mögliche Bereich für die Photonenergien mit kräftigeren Grüntönen markiert.
Innerhalb dieses Bereichs wurden, je nach zentralem Streuwinkel ϕ, weitere Energieinter-
valle (z.B. für ϕ = 33◦ à 27 keV) deniert. Für jedes so abgegrenzte Intervall des Spek-
trums wurde ein Ladungsspektrum des Szintillators erstellt und das geometrische Mittel
der Pulsächen beider PMTs einsortiert. Der Mittelwert der annähernd gauÿförmigen Ver-
teilung war dabei die interessierende Gröÿe des gesamten Versuchs. Ihr Wert wurde zum
Zentralwert des jeweiligen Schnitts im Energiespektrum des HPGe-Detektors in Relati-
on gesetzt. Bei den Ereignissen auÿerhalb des kinematisch möglichen Bereichs handelt es
sich um Mehrfachstreuereignisse innerhalb des Detektors oder an der Küvette oder dem
POM-Zylinder. Betrachtet man Abbildung 4.2.6 etwas genauer, so stellt man fest, dass
mit der Zunahme der Energiedeposition im Detektor mehr Ereignisse von der idealen Nor-
malverteilung abweichen. Dieses Verhalten ist innerhalb einer Messreihe beobachtbar, aber
auch zwischen Messungen mit unterschiedlichen ϕ. Die stärkste Ausprägung eines solchen
Niederenergietails ist für die gröÿten Energien bei ϕ = 65◦ zu nden. Eine Erklärung für
dieses Verhalten ist die Entstehung von Tscherenkow-Licht im Szintillator oder im Glas
des Photomultipliers.
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48 4.2 Compton-Spektrometer
Dringt ein Photon in den Detektor (für Quarzglas sowie LAB ist n ≈ 1, 46) ein und
wird anschlieÿend an einem Elektron gestreut, so erhält das Elektron gegebenenfalls soviel
Energie, dass seine Geschwindigkeit höher ist als die Lichtgeschwindigkeit im Medium.
Da Tscherenkow-Strahlung ein Schwellenverhalten (abhängig von der Geschwindigkeit β
des Teilchens und der Brechzahl n des Mediums) besitzt, kann somit die Zunahme an
Ereignissen mit gröÿerer Energie erklärt werden. Untergrund aus der natürlichen Radio-
aktivität muss ebenfalls als Störquelle genannt werden, ist aufgrund der 3-fach Koinzidenz
von Szintillator und Germaniumdetektor aber stark unterdrückt.
Die Ergebnisse der Versuche mit dem Comptonspektrometer sind zusammen mit den Re-
sultaten aus Kapitel 4.1 in Abbildung 4.2.7 dargestellt. Da das elektronische Bremsver-
mögen von Teilchen unterschiedlicher Spezies sehr verschieden ist, man dennoch an einer
standardisierten und energieäquivalenten Gröÿe für den Detektor interessiert ist, wird übli-
cherweise die Einheit Elektronenvolt-Elektronenäquivalent (eVee) verwendet. Ein Teilchen
mit 1 eVee hat dabei die gleiche ionisierende Wirkung auf den Detektor wie ein Elektron
mit einer Energie von einem Elektronenvolt (eV).
Abbildung 4.2.7 zeigt, dass NE-213 bei 1MeVee eine um 22 % gröÿere Lichtausbeute besitzt
als LAB + 3 g/l PPO. Aufgrund der sehr guten Linearität zwischen Lichtausbeute und de-
ponierter Energie lässt sich schlussfolgern, dass es in dem betrachteten Energiebereich für
Photonen kaum Ionisations-Quenching (siehe Kapitel 2.4) gibt. Um ein qualitatives Maÿ
für den Grad der Linearität zu haben, wurde das Funktional (4.0.2) an die jeweiligen Daten
angepasst und die Parameter S und kB bestimmt. Dabei gibt der Birks-Parameter kB die
Abweichung von einem idealen linearen Verhalten an. Für NE-213 betrug dieser Parameter
(17± 23) · 10−4 cm/MeVee und ist somit mit Null vertäglich. Bei LAB+PPO ergab die
beste Anpassung an die experimentellen Daten einen Wert von (63± 38) · 10−4 cm/MeVee.
Die relative Lichtausbeute (im Folgenden mit ζ bezeichnet) spiegelt sich im Verhältnis der
Parameter S wieder:
ζ =
65 MeVee−1 ± 1 MeVee−1
82 MeVee−1 ± 1 MeVee−1 (4.2.4)
= (79± 3)% (4.2.5)
In Abbildung 4.2.8 sind die Abweichungen der Daten von einem linearen Fit gezeichnet.
Für kleine Energien weichen die Datenpunkte von der Geraden ab. Das ist auch zu er-
warten, da für kleine Energien der Energieverlust pro Wegstrecke (dE
dx
) von Elektronen in
diesen Materialien wieder zunimmt. Gleiches trit für hohe Energien jenseits der 10 MeVee
zu [NIST, 2011]. Im gröÿten Teil des gemessenen Energiebereichs sind Elektronen jedoch
minimal ionisierende Teilchen mit nahezu konstantem Energieverlust. Für NE-213 sind die
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Abbildung 4.2.7: Ergebnisse der Bestimmung der Lichtausbeute aus Kapitel 4.1 und
4.2. In Rot dargestellt: Messpunkte von Compton-Spektrometer und
Compton-Kante für NE-213. LAB+PPO in Blau. Schraert sind
die Kondenzintervalle einer Anpassung auf Grundlage von Birks-
Gesetz. Das Fenster oben links zeigt den niederenergetischen Bereich
vergröÿert. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/Auswertung Lichtausbeute/new_calibration.cpp
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Abbildung 4.2.8: Abweichungen der in Abbildung 4.2.7 dargestellten Messwerte von
einem Polynom ersten Grades. Rote Messkreuze beschreiben die Re-
siduen der NE-213 Messung, blaue die von LAB+PPO. Die durch
die Abweichungen gelegte Ausgleichsgerade ist ein Maÿ für die mitt-
lere Abweichung der Datenpunkte von einem linearen Verhalten der
Lichtausbeute. Sie beträgt im Falle von NE-213 (0, 5±0, 8) % und für
LAB+PPO (3, 5± 1, 0) %. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/Auswertung Lichtausbeute/new_calibration.cpp
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Abweichungen mit Null verträglich (0, 5±0, 8)%. Für LAB+PPO zeigen die Residuen eine
systematische Abweichung (3, 5 ± 1, 0)% hin zu positiven Werten. Diese Abweichung ist
ein Hinweis auf das nicht-lineare Verhalten dieses Detektors.
Die Ergebnisse der Compton-Kanten-Bestimmung und des Compton-Spektrometers sind
kompatibel zueinander. Je nach verwendeten Quellen und Streuwinkeln decken sie einen
groÿen Bereich des niederenergetischen Spektrums ab. Während die Kantenmethode vor
allem oberhalb von 300 keVee sehr gute Resultate liefert, lässt sich mit dem Compton-
Spektrometer erfolgreich unterhalb dieser Schwelle bis zu 5 keVee messen. Somit ist diese
Methode besonders gut geeignet, die unzureichende Datenlage für organische Szintillatoren
in diesem Energiebereich zu füllen.
4.3 Bestimmung des Einzelelektronenmaximums
Die einzige Methode, die eine Abschätzung der absoluten Lichtausbeute ohne 4π-Geometrie
zulässt, bedient sich der Lage des Einzelelektronenmaximums (engl.: Single-Electron-Peak,
SEP). Durch thermische Anregung kann ein einzelnes Elektron der Photokathode soviel
Energie erhalten, dass es dieselbe verlässt. Ist die anschlieÿende Verstärkung des Sekun-
därelektronenvervielfachers hoch genug, kann dieses einzelne Elektron auch elektronisch
nachgewiesen werden. Das erfordert jedoch Photomultiplier mit sehr groÿer Verstärkung.
Die Hamamatsu R2059-01 sind für diese Einzelelektronen sensitiv. Um sie von einzelnen
lumineszenzbedingten Signalen zu unterscheiden, bedient man sich einer Antikoinzidenz
zwischen zwei PMTs. Da die Entstehung von Einzelelektronenereignissen, hervorgerufen
durch thermische Anregung, in beiden PMTs statistisch unabhängig von einander sind,
Signale infolge einer Lumineszenz aber nicht, wird durch die Antikoinzidenz sichergestellt,
dass nur SEP-Ereignisse aufgenommen werden. Da der Verstärkungsprozess jedoch auch
statistischen Fluktuationen unterliegt, ist das Maximum im Ladungsspektrum nicht scharf,
sondern breit verschmiert. Die Aussagen, die auf Grundlage seiner Lage gewonnen werden,
sind dann auch dementsprechend durch groÿe Unsicherheiten gekennzeichnet.
Dennoch lässt sich mit Hilfe dieses Peaks auf die absolute Lichtausbeute schlieÿen, denn
nicht nur thermische Anregung führt zu Einzelelektronenemission, sondern auch ein ein-
zelnes Lumineszenzphoton. Kennt man die Ladung und Verstärkung solch eines Pulses,
lässt sich aus dem Integral eines beliebigen Pulses auf die Anzahl der Photonen schlieÿen,
die zu seiner Entstehung beigetragen haben. Die korrekte Verstärkungsfunktion im SEV
ist meistens unbekannt. Deshalb handelt es sich im Folgenden um eine Abschätzung.
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Die im Detektor deponierte Ladung Q lässt sich über den erzeugten Strom I wie folgt
berechnen:
Q =
∫
Idt
Nach der Verstärkung des Stroms mit dem Faktor g fällt am Messgerät eine Spannung
U(t) über dem Widerstand R ab. Der Digitizer misst die Ladung Qdigi = Qkath · g. Die
Ladung, welche die Kathode verlässt, ergibt sich dann zu:
Qkath =
1
gR
m∑
i=0
U(ti)∆t
Dabei steht m für die Anzahl der aufgenommenen Punkte und ∆t für den zeitlichen Ab-
stand zweier Punkte (sampling intervall). Berücksichtigt man noch die Signalabschwä-
chung χ vom Detektor zum Messgerät, muss man diese Gleichung mit dem Faktor 1
χ
mul-
tiplizieren. Für die Anzahl der Elektronen, die letztendlich zur Signalerzeugung beitragen,
ergibt sich:
Nkath =
1
geχR
m∑
i=0
U(ti)∆t (4.3.1)
Der experimentelle Aufbau war nahezu identisch mit dem in Kapitel 4.1, Abbildung 4.1.1.
Jedoch wurde nicht auf das Signal der Koinzidenzeinheit getriggert, sondern auf eine
Software-Antikoinzidenz zwischen den Signalen der Photomultiplier. Es wurde bewusst
ein vergleichbarer Aufbau zu den beiden vorhergehenden Experimenten benutzt, um glei-
che Signalabschwächung entlang der Kabelverbindungen zu garantieren. Die resultierenden
Spektren beider Photomultiplier sind in Abbildung 4.3.1 dargestellt. Um die Signalab-
schwächung zu ermitteln wurde ein schneller Pulser (Hersteller: BNC, Modell: BL-2 Fast
Tail Pulse Generator) einmal direkt über ein sehr kurzes Kabel mit dem Digitizer verbun-
den und ein zweites Mal anstelle des Szintillators in den gesamten Aufbau gebracht. Aus
dem Verhältnis der Pulsächen dieser beiden Messungen wurde der Abschwächkoezient
bestimmt. Er betrug χ = 0, 455±0, 006. Die starke Signalabschwächung ist imWesentlichen
durch die Signalaufspaltung bedingt. Über die Lage des Maximums im Antikoinzidenz-
spektrum (entspricht der Gröÿe
∑m
i=0 U(ti)) konnte mit R = 50 Ω, ∆t = 50 ps (entspricht
1/Sampling-Frequenz,m. . . Anzahl der Punkte im Puls, über die summiert werden soll) und
Nkath = 1 über Gleichung (4.3.1) die Verstärkung g der Photomultiplier bei der angelegten
Spannung (U1 = 2450 V und U2 = 2675 V) bestimmt werden. Mit den Verstärkungen bei
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Abbildung 4.3.1: Antikoinzidente Messung zwischen den zwei Photomultipliern des
verwendeten Detektors. Dargestellt ist das Ladungsspektrum mit
dem Einzelelektronenmaximum links. Ereignisse, bei denen PMT
1 oder 2 ein Signal erzeugten sind in rot dargestellt. Koinzidente
Ereignisse sind blau gefärbt. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/09.242010/All_2GS_75PTS_2500V_new.root
diesen Spannungen (g1 = 4, 66 · 106 ± 1, 57 · 106 und g2 = 5, 49 · 106 ± 2, 82 · 106) konnte
nun mit der Pulsäche bei 1 MeVee die Anzahl der Elektronen berechnet werden, die zu
einem Signal bei dieser Energie beitragen. Für den NE-213-Detektor erzeugen 2232± 998
Elektronen dieses Signal und beim LAB+PPO-Detektor sind es 1738±786. Um nun den Zu-
sammenhang zwischen den Elektronen, welche die Kathode des Photomultipliers verlassen
und den auf die Kathode auftreenden Photonen herzustellen, benötigt man eine Aussage
über die Quantenezienz der Kathode. Hamamatsu gibt für diese wellenlängenabhängige
Gröÿe für das Maximum des NE-213-Spektrums ϵNE-213 = (24± 1) % beziehungsweise für
LAB ϵLAB+PPO = (26 ± 1) % an. Die Werte wurden Abbildung A.4.2 entnommen. Mit
einem Licht-Sammel-Koezienten2 τ von etwa (60 ± 18) % beziehungsweise (70 ± 20) %
folgt dann für die absolute Lichtausbeute:
η =
T
τ
=
Ndet
τϵ
ηNE-213 = 15600± 12000 und: ηLAB+PPO = 9600± 7400
2Die Lichtsammelkoezienten τ wurden mit Geant 4 anhand eines vereinfachten Detektormodells, aber
unter Berücksichtigung der unter 3 gemessenen Fluoreszenzspektren von Ralph Massarczyk bestimmt.
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Beide Werte sind mit dem in der Literatur bendlichen Wert
[Nakamura et al. (Particle Data Group), 2010, S. 235] für die absolute Lichtaus-
beute von ≈ 10000 Photonen pro MeVee verträglich. Die Breite des Einzel-
Photoelektronenmaximums und die statistische Unsicherheit auf die Lichtsammelko-
ezienten ergeben die gröÿten Beiträge in der Bestimmung der statistischen Unsicherheit
der absoluten Lichtausbeute. Wie schon vermutet, lässt sich dadurch ihr Wert nur grob
abschätzen. Dennoch ist erstaunlich, dass mit dem vergleichsweise einfachen Ansatz diese
Aussagen getroen werden können.
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Mit zwei untschiedlichen Methoden konnte die energieabhängige Lichtausbeute für
LAB+PPO und NE-213 im Bereich 5-2000 keVee bestimmt werden. Zahlreichen Mess-
daten unterhalb von 50 keVee helfen den Szintillationsprozess im niederenergetischen Be-
reich besser zu verstehen. Gerade für diese Energien kommt es zu Abweichungen von der
Linearität, die durch Birks' Gesetz erfolgreich beschrieben werden konnten. Die mit die-
sem Gesetz korrespondierenden Parameter sind für LAB+PPO in Übereinstimmung mit
[Tseung, 2009]. Eine Abschätzung der absoluten Lichtausbeute über den Einzelelektronen-
peak ist konform mit dem gängigen Wert [Nakamura et al. (Particle Data Group), 2010]
von 10000 MeVee−1. Als Ergebnisse wurden gefunden:
1. Für die Birks-Parameter kB wurden folgende Werte ermittelt:
kBNE-213 = (17± 23) · 10−4 cm/MeVee und:
kBLAB+PPO = (63± 38) · 10−4 cm/MeVee
2. Die Abweichung von einem linearen Verhalten waren im Mittel:
NE-213:(0, 5± 0, 8)% und für LAB+PPO (3, 5± 1, 0)%
Wird der Messpunkt mit der niedrigsten Energie bei der Approximation in Abb. 4.2.8
unterdrückt, sind die Ergebnisse von LAB+PPO ebenfalls mit Null verträglich. Das
bedeutet, dass auch der LAB+PPO-Detektor über weite Bereiche der betrachteten
Energieskala eine hohe Linearität besitzt.
3. Die relative Lichtausbeute von LAB+PPO in Bezug auf NE-213 beträgt bei 1 MeVee
78 ± 1 %. Der Vergleich zu Kapitel 3.4 zeigt, dass die Anregung durch UV-Licht
in einem organischen Flüssigszintillator nicht vergleichbar mit der Anregung durch
ionisierende Teilchen ist.
4. Die absolute Lichtausbeute η beträgt für beide Detektoren:
ηNE-213 = 15600± 12000 und: ηLAB+PPO = 9600± 7400
Im folgenden Kapitel wird nun die Fähigkeit des Detektors untersucht, anhand der Puls-
form zwischen unterschiedlichen Teilchen zu unterscheiden. Dabei wird auf analoge und
digitale Möglichkeiten eingegangen dieses zu realisieren.
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5 Pulsformdiskrimination
Organische Flüssigszintillatoren zeichnen sich nicht nur durch ihre sehr gute Zeitauösung
und ihre hohe Neutronennachweisezienz aus. Ihre Fähigkeit anhand ihrer Pulsform zwi-
schen Teilchen unterschiedlicher Spezies entscheiden zu können, macht sie für eine Vielzahl
von Anwendungen so interessant.
Ob in der Reaktorphysik, für die tomographische Bildgebung oder bei Experimenten zur
Untersuchung von exotischen Kernen fern ab der β-Stabilität, überall dort, wo gemischte
Teilchenfelder auftreten, ist man meistens daran interessiert, diese unterschiedlichen Par-
tikel auch zu unterscheiden. Besonders bei der Kollision von hochintensiven Ionenstrahlen
(z.B.: NuSTAR/FAIR) oder bei Neutronen(streu)experimenten (nELBE) kommt es zu ei-
nem hohen γ-Untergrund, der mit Hilfe der Pulsformdiskriminierung (engl. pulse-shape
discrimination (PSD)) identiziert und anschlieÿend reduziert werden soll. Vor allem er-
önet diese Fähigkeit auch eine simultane n-γ-Spektroskopie.
Pulsformdiskriminierung war und ist Gegenstand intensiver Forschung in den letzten 40
Jahren. Nur Szintillatoren mit mindestens zwei Komponenten im exponentiellen Abklin-
gen ihrer Lichtausbeute (siehe Seite 11) sind dazu fähig. Der Beitrag dieser Komponenten
am Gesamtpuls muss jedoch abhängig vom spezischen Energieverlust der Teilchen sein.
Schwerere Teilchen erzeugen längs ihrer Trajektorie mehr Ionisationen. Diese führen bei
anschlieÿender Rekombination häuger zu Molekülen im Triplett-Zustand. Die Abregung
dieser bilden die Grundlage der langsamen Komponente. Es ist aber vor allem der Ener-
gietransport innerhalb des Lösungsmittels (siehe Kapitel A.1 und A.1.1), welcher Flüssigs-
zintillatoren eine gute Pulsformdiskriminationsfähigkeit verleihen.
Pulsformen, die durch Protonen (Neutronen) oder durch α-Teilchen verursacht werden,
zeichnen sich also durch ein längeres Abklingverhalten des Impulses im Vergleich zu pho-
toneninduzierten aus. In Abbildung 5.0.1 ist das verdeutlicht. Anhand dieser zwei Puls-
Prototypen kann nach Methoden gesucht werden, die eine quantizierte Unterscheidung
zwischen beiden zulassen.
56 5.1 Algorithmen zur digitalen Pulsformdiskrimination
 / st
0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3
-610×
A
m
p
lit
u
d
e 
/ A
.U
.
-1
-0.8
-0.6
-0.4
-0.2
0
mittlerer Photonenimpuls aus 215854 Signalen
mittlerer Neutronenimpuls aus 123608 Signalen
Abbildung 5.0.1: Typische neutronen- (blau) und photoneninduzierte (rot) Pulsfor-
men. Anhand der Flugzeit wurden die Signale vom Detektor dis-
kriminiert, auf ihre Pulshöhe normiert, summiert und anschlieÿend
durch ihre Anzahl dividiert. Die Darstellung zeigt Messdaten des
NE-213 Küvettendetektors. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/01.242011/NE_213_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
5.1 Algorithmen zur digitalen Pulsformdiskrimination
In den vergangenen vier Jahrzehnten wurde eine Vielzahl von analogen und di-
gitalen Methoden zur PSD entwickelt (siehe dazu u.a. [J.H. Heltsley et al., 1988],
[Söderström et al., 2008]. Waren am Anfang die Möglichkeiten der digitalen Datenverar-
beitung noch durch mangelnde Prozessorleistung und Speichergröÿe beschränkt, so ma-
chen heutige Computer und schnelle Digitizer die Aufzeichnung und Analyse der gesamten
Messdaten eines Experiments möglich. Der Vorteil der digitalen Pulsformdiskrimination
gegenüber analogen Methoden ist die Möglichkeit, oine die Selektion durch Variation
der Parameter zu optimieren. Dabei gilt an analoge, sowie auch digitale Methoden der
Anspruch, so stabil und ezient wie möglich zu sein. Stabil heiÿt in diesem Falle gegen-
über elektronischem Rauschen oder Verschiebungen der Grundlinie insensitiv zu sein. Für
Online-Analysen der Pulsformen in FPGAs (Field Programmable Gate Array) oder auf Re-
chenclustern beziehungsweise PCs ist hingegen die Performance eines digitalen Pulsform-
diskriminationsalgorithmus (DPSD-Algorithmus) ebenfalls von entscheidender Bedeutung.
Kommerzielle Analog-Module zeigen eine Ratenverträglichkeit von bis zu 200 kHz, was mit
digitalen Methoden gegenwärtig noch nicht erreicht werden kann. Mit diesen Randbedin-
gungen haben sich nur wenige Methoden etabliert. Einige von ihnen seien im Folgenden
diskutiert.
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Prinzipiell lassen sich alle Algorithmen in zwei Kategorien (Pulsgradient- und Pulsfre-
quenzmethoden) untergliedern. Während sich Pulsgradientmethoden auf Veränderungen
des Pulses mit der Zeit beschränken, analysieren Pulsfrequenzmethoden die Charakteris-
tika des Pulses im Frequenzraum.
Vor der Anwendung beider Arten von DPSD-Algorithmen wurden die Signale der Photo-
multiplier auf die folgende Weise für die Auswertung vorbereitet:
1. Anhand einer Mittelung über die ersten Punkte des Pulses wurde die Verschiebung
der gesamten Pulsform ermittelt und diese anschlieÿend auf die Grundlinie verscho-
ben.
2. Nur die Summe der Signale beider PMTs des Flüssigszintillationsdetektors enthält
die vollständige Information über das ionisierende Teilchen. Deswegen wurden die
Signale anschlieÿend zeitlich synchronisiert und addiert. Realisiert wurde das mit
einem digitalen Proportionaldiskriminator, der den Zeitpunkt des Pulses bestimmt,
bei dem er erstmalig 10 % seiner Pulshöhe überschreitet. Waren beide Pulsformen um
die entsprechende Anzahl von Punkten verschoben, konnten die Signale aufaddiert
werden.
5.1.1 Pulsgradientmethoden
Die im Folgenden vorgestellten Algorithmen sind im wesentlichen Nachbildungen der in
[Söderström et al., 2008] zusammengefassten Pulsgradientmethoden.
Zero-Crossing Viele digitale Algorithmen sind analogen Methoden nachempfunden. Ein
wichtiger Vertreter ist der Zero-Crossing-Algorithmus. Eine Vielzahl von kommerziell er-
hältlichen Modulen basiert auf diesem Algorithmus, der sich den Unterschied in der An-
stiegszeit des integrierten Pulses zunutze macht. Über eine Doppelverzögerung (double
delay lines) oder über eine Kombination von Filtern formt das Modul einen bipolaren
Puls aus dem Eingangssignal. Der Nulldurchgang dieses geformten Signals ist dann ab-
hängig von der Teilchenart. Zwischen diesem Nulldurchgang und dem Logiksignal eines
Proportionaldiskriminators wird die zeitliche Dierenz gebildet und als Amplitudenäqui-
valent ausgegeben.
Die digitale Realisierung ist identisch. Mittels einer Kombination aus RC-CR-CR (Tiefpass-
Hochpass-Hochpass, [Hannaske, 2009]) Filtern wird das Signal bipolar geformt, anschlie-
ÿend ein Vorzeichenwechsel gesucht und vomWert eines digitalen CFD subtrahiert. Die den
Filtern zugrunde liegenden Zeitkonstanten bilden die Parameter des Algorithmus. Optimal
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für die verwendeten Photomultiplier waren :
τRC = 10 ns τCR = 42 ns
Die Diskriminierungsvariable für diesen Algorithmus (Dierenz aus Nulldurchgang und
CFD) wird im Folgenden mit tZCO bezeichnet.
Integrated-Risetime Wie der ZeroCrossing-Algorithmus, bedient sich der Integrated
Risetime der Charakteristika des integrierten Pulses. Da sich die Rohpulse in ihrem Ab-
klingverhalten unterscheiden, folgt für die integrierten, dass sie je nach Teilchenart schneller
oder langsamer wachsen. Der digitale Algorithmus arbeitet wie folgt:
1. Integration des PMT-Pulses.
2. Normierung des gesamten Integrals auf 1.
3. Bestimmung der Zeitpunkte t1 und t2 über einen digitalen CFD. ts und tl entsprechen
der Zeit von Beginn des Pulses bis zu dem Zeitpunkt, an dem der integrierte Puls
eine Schwelle c1 beziehungsweise c2 übersteigt.
4. Bestimmung der Dierenz von t1 und t2.
Die Diskriminationsvariable ist trise = t2 − t1.
Parameter des Algorithmus sind c1 und c2. Optimal für unseren Versuchaufbau waren
c1 = 10 % und c2 = 72 %.
Charge-Comparison Die prinzipiell einfachste Methode zur PSD ist direkt über den
abklingenden Puls zu integrieren und den Wert des Integrals mit dem von anderen zu
vergleichen. Das macht eine Normierung der Pulsformen auf ihr Extremum (in diesem Falle
einem Minimum) notwendig. Bei den normierten Pulsen kommt es jedoch noch darauf an,
die passenden Grenzen für die Integration zu nden. Abbildung 5.0.1 ist dabei hilfreich.
Digital wurde der Algorithmus wie folgt realisiert:
1. Bestimmung von Lage und Höhe des Pulsminimums.
2. Normierung der gesamten Pulsform auf die Pulshöhe.
3. Ausgehend von diesem Minimum, wird der Punkt gesucht, an dem die Schwelle c im
Abklingen des Pulses erreicht ist.
4. Summation der Pulsform über das Zeitfenster ∆t.
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Die Diskriminationsvariable ist der Wert dieses Integrals Q.
Parameter des Algorithmus sind Schwelle c und Integrationsfenster ∆t. Ihr Wert ist ent-
scheidend für die Güte der Diskrimination, denn das Integral kleiner Pulse ist stark ver-
rauscht! Optimal für unsere Detektoren waren c = 65% und ∆t = 250 ns.
Long-Gate/Short-Gate Die folgende Methode ist ebenfalls weit verbreitet, da sie
durch Analogelektronik leicht zu realisieren ist. Long-Gate/Short-Gate (LG/SG) integriert
den Puls über zwei unterschiedlich lange Zeitfenster. Realisiert wird das durch zwei QD-
Cs mit Integrationszeiten ∆ts und ∆tl. In einer zweidimensionalen Darstellung, bei der
der Wert des einen über dem des anderen aufgetragen wird, ergeben sich dann zwei oder
mehrere Zweige, die den unterschiedlichen Teilchen zugeordnet werden können. In Ab-
bildung 5.2.3 (oben) ist das verdeutlicht. Für die digitale Signalverarbeitung arbeitet der
Algorithmus auf identische Weise:
1. Bestimmung des Minimums der Pulsform.
2. Ausgehend von diesem wird über ∆ts und ∆tl summiert. Man erhält die Summen
Qs und Ql.
Als Diskriminationsvariable bietet sich das Verhältnis (Ql/Qs) dieser beiden an.
Die optimalen Parameter des Aufbaus sind die Integrationsfenster ∆ts = 13 ns und ∆tl =
310 ns.
Gatti und DeMartini (GDM)-Algorithmus Oft ist es schwierig für Methoden, die
auf Integration von Pulsformen basieren, die passenden Grenzen zu nden. Gatti und De-
Martini haben in [Gatti und de Martini, 1962] eine Methode entwickelt dieses Problem
zu lösen. Sie zeigten, dass sich mit einer geeigneten Wichtungsfunktion die Integrations-
grenzen an Bedeutung im herkömmlichen Sinne verlieren. Gatti und DeMartini vertreten
die Ansicht, dass die Integrationsgrenzen natürlich aus den Pulsformen gewonnen werden
sollten. Sie bestimmten die optimale Wichtungsfunktion zu
w(t) =
⟨n⟩ (t)− ⟨γ⟩ (t)
⟨n⟩ (t) + ⟨γ⟩ (t) (5.1.1)
Dabei beschreiben ⟨n⟩ (t) beziehungsweise ⟨γ⟩ (t) die gemittelten Neutronen- und Photo-
nenpulsformen für die jeweilige Versuchsanordnung. (Vgl. Abb. 5.0.1)
Zusammen mit w(t) können die oben erwähnten Integrationsmethoden dann angewen-
det werden. Das Integral Q =
∫ t2
t1
p(t)dt über die Pulsform p(t) wird dann ersetzt
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durch S =
∫ T
0
w(t) · p(t)dt mit T als Länge von w(t). Die Wichtungsfunktion über-
nimmt dabei nicht nur die Aufgabe der Integrationsgrenzen (analog zur Heaviside-Funktion
Θ(t−t1)Θ(t2−t)) sondern wertet Bereiche groÿer Unterschiede zwischen ⟨n⟩ (t) und ⟨γ⟩ (t)
auf oder Regionen geringer Abweichungen ab.
Die Bestimmung von w(t) bedarf jedoch einer unabhängigen Diskriminationsmethode. Bei
Flugzeitexperimenten bietet sich hier die Flugzeit der Teilchen an. Da sich massive Teil-
chen stets langsamer als Lichtgeschwindigkeit bewegen, benötigen sie für die gleiche Strecke
mehr Zeit als Photonen. Damit hat man eine Möglichkeit Teilchen anhand ihrer Flugzeit
zu diskriminieren.
Für die Realisierung der GDM-Algorithmen wurde w(t) wie folgt bestimmt:
1. Auswertung des Flugzeitspektrums (siehe Abbildung 5.2.2). Ereignisse in ±3σ um
den Mittelwert des normalverteilten Photonen-Peak wurden als Photonen klassi-
ziert. Im lokalen Minimum zwischen Photonen-Peak und dem Maximum der an-
grenzenden Verteilung wurde eine Grenze deniert. Alle Ereignisse, die rechts dieser
Grenze lagen, wurden als Neutronen deklariert.
2. Nach dieser Unterscheidung wurden Pulse, die die jeweilige Flugzeit besaÿen nor-
miert, summiert und am Ende der Auswertung durch ihre jeweilige Anzahl geteilt.
Das Ergebnis dieser Auswertung ist in Abbildung 5.0.1 dargestellt.
3. Nach Formel (5.1.1) wurde die Wichtungsfunktion w(t) bestimmt. In Abbildung 5.1.1
ist eine typische für den NE-213 Küvettendetektor dargestellt.
4. Das Produkt aus der Ausgangspulsform und w(t) wurde gebildet und der gewichtete
Puls an den Charge-Comparison und LongGate/ShortGate Algorithmus übergeben.
Man sieht, dass der Rechenaufwand dieser Methoden erheblich gröÿer ist. w(t) muss jedoch
nur einmal bestimmt werden. Einmal ermittelt, kann die Funktion gespeichert werden und
auf jeden neuen Puls derselben PMTs angewendet werden. Die Qualität der Wichtungs-
funktion steigt mit der Anzahl der gemittelten Pulsformen (Kompensation des Rauschens).
Es ist ebenfalls möglich, ein w(t) zu bestimmen, welche die Charakteristika der Pulse noch
besser hervorhebt. Dazu ist es notwendig die Auswahl der zur Mittelung herangezogenen
Pulsformen gründlicher auszuwählen.
In der Auswertung der Messungen konnten die GDM-basierten Algorithmen die Ergebnis-
se der Diskrimination gegenüber den ungewichteten Methoden leicht verbessern. Bei all-
gemein schlechter Diskrimination konnten sie trotz guter Flugzeitinformation jedoch das
Ergebnis nicht stark beeinussen. Auch der in der Theorie vorhergesagte Bedeutungsverlust
der Integrationsgrenzen konnte so nicht bestätigt werden, da die Güte der Diskrimination
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Abbildung 5.1.1: Wichtungsfunktionen w(t) beider Photomultiplier des NE-213-
Detektors. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler/
01.242011/NE_213_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
noch stark von diesem abhing.
GDM-Charge-Comparison: Diskiminationsvariable SGDM
Optimale Parameter: cGDM = 65% und ∆tGDM = 250 ns
Die Integration des GDM-Long-Gate/Short-Gate-Algorithmus startet im Gegensatz zum
ungewichteten Verfahren zu Beginn der aufgenommenen Pulsform und nicht erst nach
Erreichen des Maximums. Der Einuss der Datenpunkte davor ist gering, da sie durch die
Wichtungsfunktion kompensiert werden.
GDM-Long-Gate/Short-Gate: Diskiminationsvariable SGDMs/SGDMl
Optimale Parameter: ∆tGDMs = 40 ns und ∆tGDMl = 250 ns
5.1.2 Pulsfrequenzmethoden
Während eine Vielzahl von PSD-Algorithmen Unterschiede in der zeitlichen Veränderung
der Pulsformen ausnutzen (siehe oben), gibt es hingegen kaum Verfahren, die die Eigen-
heiten von Pulsen unterschiedlicher Teilchen im Frequenzraum untersuchen.
S. Youse et al. kombinierten in ihren 2008 erschienen Artikeln [Youse et al., 2009]
und [Youse und Lucchese, 2009] die Vorteile beider Prinzipien. Mit der Wavelet-
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Transformation ist es ihnen gelungen eine vergleichbare Diskrimination und gröÿere Sta-
bilität im Vergleich zu den etablierten Pulsgradientmethoden zu erreichen. Wavelet-
Transformationen sind in der digitalen Datenverarbeitung eine gängige Methode, um bei
nichtstationären Signalen, wie bei denen eines Photomultipliers, elektronisches Rauschen
zu minimieren. Aber auch in der Bild-, Audio- und Datenkompression ndet diese Trans-
formation ihre Anwendung. Wavelet-Kompressionsmethoden sind zum Beispiel Teil der
JPEG2000-Norm (siehe [Ansorg, 2011]).
Die Bildungsvorschrift für die Wavelet-Transformierten der Pulsform p(t) lautet:
Wp(a, b) =
∞∫
−∞
p(t)
1√
a
ϕ∗
(
t− b
a
)
dt (5.1.2)
Dabei muss sichergestellt werden, dass p(t) ∈ L2(R2) (Raum der quadratintegrablen Funk-
tionen über den reellen Zahlen) und das Integral über das Wavelet ϕ∗
(
t−b
a
)
null ist. Dabei
sind Verschiebung b und Streckung a Parameter des Wavelets. Mit ψa,b = 1√aϕ
∗ ( t−b
a
)
kann
diese Transformation auch als Skalarprodukt ⟨p, ψa,b⟩ der Funktionen p und ψ geschrieben
werden.
S. Youse et al. nutzten für ihre Analysen die sogenannten Haar-Wavelets, die elementarste
Form einer ganzen Klasse von Funktionen. Es handelt sich bei ihr um eine einfache Stufen-
funktion die 1909 von Alfred Haar [Haar, 1910] vorgeschlagen wurde. Das Vaterwavelet
über dem Intervall [0, T ) (T . . . Länge der Pulsform p(t)) hat die Darstellung:
ψ =
⎧⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎩
1 0 ≤ t < T
2
−1 T
2
≤ t < T
0 sonst
Die Transformation ist nun eine Abfolge von Integrationen, bei der sich für jedes a die
Länge des Integrationsintervalls ändert. Für gröÿer werdende a wird das Intervall immer
kürzer. Für jedes a wird zusätzlich das gesamte Intervall über [0, T ) hinweg verschoben.
b gibt dabei die Gröÿe der Verschiebung an. Mit zunehmendem a erhalten die Ergebnisse
der Integration immer weniger Gewicht ( 1√
a
). Der Vorteil gegenüber Pulsgradientmethoden
ist somit ersichtlich: Es werden sowohl das Abklingen des gesamten Pulses als auch Un-
terschiede anderer Frequenzen berücksichtigt, ohne dass das Ergebnis durch elektronisches
Rauschen zu sehr beeinusst wird.
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S. Youse et al. zeigten weiterhin in ihrer Arbeit, dass die Funktion:
P (a) =
1
1 + nb
nb∑
j=0
⏐⏐W pψ(a, bj)⏐⏐2 (5.1.3)
geeignet ist, um die Haar-transformierten Pulse von einander zu separieren.
Da die oben beschriebene kontinuierliche Haar-Transformation sehr rechenaufwendig ist,
wurde beschlossen für die Analyse die schnelle Wavelet-Transformation (FWT) zu ver-
wenden. Diese verspricht bei deutlich weniger Rechenaufwand dennoch eine vergleichbare
Qualität der Diskrimination. Der einzige Unterschied zur oben beschriebenen kontinuierli-
chen Transformation ist, dass das Intervall, über welches summiert wird, bei jedem Schritt
halbiert wird. Das erfordert jedoch Signale, die die Länge 2j (j ∈ N+0 ) haben. Für die Si-
gnalaufbereitung hieÿ das, dass die Signale bis zur nächsten vollständigen Zweierpotenz mit
Nullen aufgefüllt werden mussten. Diese Prozedur ist im Vergleich zum Gewinn an Rechen-
zeit jedoch fast vernachlässigbar. Die digitale Realisierung der Wavelet-Transformation und
der anschlieÿenden Diskrimination der transformierten Signale ist in Kapitel A.5 / Listing
A.7 aufgeführt.
5.1.3 Test der Algorithmen / Simulationen
Alle oben beschriebenen Algorithmen wurden mit künstlich generierten Pulsformen vor
Beginn der eigentlichen Messungen ausgiebig getestet und optimiert. Diese Art von Über-
prüfung half die Funktionsweise der Algorithmen, den Einuss ihrer Parameter und die
Auswirkung von verrauschten Signalen auf das Ergebnis besser zu verstehen. Die Grund-
lage der Simulation bildete ein Eventgenerator, der dem späteren Flugzeitexperiment
konsequent nachempfunden war. Anhand der gemessenen Abklingkonstanten und In-
tensitäten der vorhandenen Komponenten für unterschiedliche Teilchen von LAB+PPO
[O'Keee et al., 2011]1 und eines BaF2 Kristalls [Saint-Gobain Homepage, 2011] wurden
pro Ereignis vier Pulse generiert. Für die Szintillatoren bildete ein Puls mit gauÿförmigem
Signalanstieg und exponentiellen Abklingen mit zwei (BaF2) beziehungsweise drei Kompo-
nenten (LAB+PPO) die Grundlage. Ein viertes Signal stellte das von der Koinzidenzeinheit
ausgegebene Logiksignal dar. Zu Beginn eines Ereignisses wurde gewürfelt, um welche Art
von Teilchen es sich handeln soll. Das Verhältnis von Photonen- und Neutronenpulsfor-
men konnte dabei frei gewählt werden. War die Wahl auf eines dieser Teilchen gefallen,
wurden die Amplituden und die für das jeweilige Teilchen charkteristischen Intensitäts-
1Hierbei sollte jedoch erwähnt werden, dass O'Keee et al. die Zerfallskonstanten für γ- und α-Anregung
(241Am) bestimmten. Die Konstanten für neutroneninduzierte Pulse wurden für diese Arbeit interpoliert.
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verhältnisse in ihrem Abklingverhalten innerhalb ihrer Schwankungsbreiten ausgewürfelt.
Anhand eines typischen Flugzeitspektrums wurde auch das zeitliche Auftreten des Pul-
ses korrekt implementiert. Waren alle Pulsformen fertig modelliert, wurden sie mit einer
Normalverteilung gefaltet, um die Detektorauösung zu berücksichtigen. Der letzte Schritt
der Signalerzeugung bildete das Hinzufügen eines denierten Rauschanteils zum Puls. Mit
diesem Verfahren konnten unterschiedliche Datensätze generiert und anschlieÿend wie ex-
perimentelle Daten behandelt werden.
5.2 Experimente
Nach den Simulationen konnten erste experimentelle Daten aufgenommen werden. Da
NE-213 (BC-501A, EJ-301) nachgewiesen ausgezeichnete Pulsformdiskimination besitzt
[Winyard et al., 1971], wurde der Aufbau und die Analyse vorerst anhand dieses Szin-
tillators getestet. Dazu wurde der im Kapitel Lichtausbeute bereits erwähnte Detektor
verwendet. Da der Stabilisierungszylinder aus POM das Neutronenspektrum des 252Cf-
Prüfstrahler moderiert hätte, wurde dieser durch eine Aluminiumhalterung ersetzt. Glei-
ches geschah mit dem LAB+PPO-Detektor. Für die DPSD wurden an die Küvette mit
NE-213 zwei zum LAB+PPO-Detektor baugleiche R2059-01 Hamamatsu Photomultiplier
montiert. Da eine zu der in Kapitel 4.2.2 beschriebene, identische Verstärkung für diesen
Versuchsteil nicht zwingend notwendig war, konnte somit schnell zwischen den beiden De-
tektoren im Aufbau gewechselt werden. Es musste dennoch darauf geachtet werden, dass
Unterschiede in der Verstärkung beider Röhren so klein, wie möglich sein sollten.
Wie oben bereits erwähnt, handelte es sich beim realisierten Aufbau um ein Flugzeitex-
periment. Neben den Algorithmen der DPSD sollte ein unabhängiges Unterscheidungs-
kriterium über die Art des Teilchens in den Messdaten enthalten sein. Vor allem war
dieses zusätzliche Kriterium aber für die GDM-basierenden Algorithmen zur Ermittlung
der optimalen Wichtungsfunktion notwendig. Der Aufbau des Flugzeitexperimentes ist in
Abbildung 5.2.1 dargestellt. Der Cf-Prüfstrahler wurde direkt vor einem BaF2-Detektor
mit gleicher R2059-01 Photomultiplier-Röhre positioniert. Diese Art von Detektor eignet
sich aufgrund seiner hohen Photonennachweisezienz und sehr guter Zeitauösung her-
vorragend als Startdetektor. Die γ-Quanten der spontanen Spaltung von 252Cf interagieren
fast instantan mit dem BaF2 und starten die Zeiterfassung. Nach einer Flugstrecke von
40 cm trit ein Photon oder ein Neutron desselben Spaltereignisses auf den Szintillator,
dessen Signal die Zeitnahme stoppt. Trägt man die Häugkeit der Zeitdierenzen von BaF2
und Flüssigszintillator in einem Histogram ein (siehe Abbildung 5.2.2 links), so erhält man
ein scharfes, normalverteiltes Maximum. Genannt wird dieses Maximum Photonenash.
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Abbildung 5.2.1: Signalverarbeitung bei dem verwendeten Flugzeitexperiment. Oben
links bendet sich der Start-Detektor (BaF2). Direkt vor ihm plat-
ziert wurde ein 252Cf-Prüfstrahler. Er produziert ein gemischtes n-
γ-Feld, welches isotrop emittiert wird [Hotzel et al., 1996]. Treen
Teilchen aus diesem Feld den im Abstand von 40 cm bendlichen
Szintillator und kommt es zu einer Wechselwirkung, so erzeugen die
Photomultiplier ein elektrisch vestärktes Signal, welches als Stopp-
signal genommen werden kann. Die Datenaufnahme wird durch eine
Koinzidenz aller drei Photomultipliersignale gestartet. Das Koinzi-
denzfenster betrug 200 ns.
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Gefolgt wird dieses von einer breiteren Verteilung, die den Neutronenugzeiten zugeordnet
werden kann. Umgerechnet in kinetische Energie, entspricht diese Verteilung dem schnellen
Spaltspektrum des Prüfstrahlers (siehe Abbildung 5.2.2 rechts).
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Abbildung 5.2.2: Flugzeit- und Energiespektrum eines 252Cf-Prüfstrahlers. Aufge-
nommen wurden diese Spektren mit einem LAB+PPO+bis-MSB-
Detektor, dessen Aufbau unter 5.2.1 skizziert wurde.
Links: Flugzeitspektrum. Das komplette Spektrum ist in Orange
dargestellt. Rot markiert sind Photonenereignisse, die zur Erzeu-
gung der Wichtungsfunktion der GDM-basierten Algorithmen ver-
wendet wurden. Der Bereich umfasst alle Ereignisse ±3σ um den
normalverteilt angenommenen Photonenash. Der blau markierte
Bereich deniert Ereignisse, denen Neutronen als erzeugende Teil-
chen zugeordnet wurden.
Rechts: Neutronenspektrum des 252Cf-Prüfstrahlers. Die Ereignisse
nahe E = 0 sind Artefakte der quadratischen Transformation. Sie
entsprechen dem achen Untergrund ganz rechts im Flugzeitspek-
trum bis zu 200 ns. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/01.282011/LAB_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
Die Signale der Photomultiplier wurden aufgetrennt. Eine Hälfte des Signals wurde mit ei-
nem Ortec Diskriminator in ein TTL-Logik-Signal konvertiert. Anschlieÿend wurde dieses
in das schnelle NIM-Format umgewandelt, durch eine Ortec GG8010 (Gate-and-Delay-
Generator) auf 200 ns gestreckt und anschlieÿend in eine Logik-Einheit (Ortec CO4020)
gegeben. Lagen alle drei Signale innerhalb von 200 ns am Eingang dieser Einheit vor, so
wurde die Datenaufnahme im Digitizer gestartet. In mehreren Testläufen wurde mit Hilfe
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des Diskriminatorlevels das Signal-zu-Rauschverhältnis sorgsam optimiert. Dabei wur-
de aber auch beachtet nicht zuviele Ereignisse zu verwerfen. Ebenso wurde eine optimale
Spannung der Photomultiplier bestimmt (U1 = 2675 V, U2 = 3000 V und U3 = 2200 V) .
Die Simulationen haben gezeigt, dass die Algorithmen mit Pulsformen groÿer Amplituden
besser umgehen können, als mit kleinen. Deshalb wurde die Verstärkung an den Röhren
maximiert, auch im Bewusstsein, dass somit ebenfalls der Rauschanteil im Puls vergröÿert
werden würde. Um die Güte der Diskrimination zusätzlich überprüfen zu können, wur-
de ein Kanal des Flüssigszintillators in eine analoge PSD-Einheit gegeben. Diese beruht
auf dem Zero-Crossing Algorithmus. Das Monitor-Signal dieser Einheit wurde in dem frei-
en Kanal des Digitizers ebenfalls mit aufgenommen und ausgewertet. Die Funktionsweise
dieses Moduls aus dem SENECA-Experiment ist in [Pai et al., 1989] beschrieben.
5.2.1 Auswertung und Diskussion
In zwei Messläufen wurden unter jeweils identischen Bedingungen die Daten des NE-213
und LAB+PPO-Detektors aufgenommen. Im Anschluss erfolgte die Analyse der Pulsfor-
men mit den in Kapitel 5.1.1 und 5.1.2 beschriebenen Methoden. Vorab wurde jedoch mit
der Long-Gate / Short-Gate- Methode überprüft, welche Pulsformdiskriminationsfähigkeit
der Detektor prinzipiell besitzt. In Abbildung 5.2.3 sind die Ergebnisse dieser Auswertung
dargestellt. Man erhält daraus schon wesentliche Erkenntnisse:
1. Die DPSD von NE-213 ist wie erwartet gut. Für Pulsformen, die kleiner als 10 A.U.
sind, wird die Trennung von Neutronen- und Photonenpulsen jedoch deutlich schwie-
riger.
2. Der LAB+PPO-Detektor hingegen zeigt über den gesamten (Energie-) Bereich keine
sichtbare Separation der Pulsformen.
Um ein qualitatives Maÿ für die Güte der Diskrimination zu haben, führt man die Gröÿe
gure of merit (M , oder FoM) ein. Sie deniert sich wie folgt:
FoM =M =
|Xγ −Xn|
FWHMγ + FWHMn
(5.2.1)
Dabei stehen die Gröÿen Xγ und Xn für die Erwartungswerte der Normalverteilungen der
n-γ Diskriminierungsvariablen. Je gröÿer die FoM desto besser ist die Teilchendiskriminie-
rung.
Die Daten beider Detektoren wurden nach dieser ersten Analyse ausführlich ausgewer-
tet. Die Auswertung der LAB+PPO-Detektor-Daten mit den Algorithmen der DPSD
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Abbildung 5.2.3: Long-Gate / Short-Gate- Integration für einen NE-213 (oben) und
LAB+PPO-Detektor (unten). Die Pulsformen beider Detektoren
wurden jeweils einmal 13 ns (short gate) und 310 ns (long gate)
integriert. Als Startpunkt dieser Integration wurde der Wert des
digitalen CFD genommen, der den Zeitpunkt des Pulses bestimmt,
bei dem er erstmalig 10 % seiner Pulshöhe übersteigt. Die zwei Äste
im Bild oben können Neutronen (oben)- und Photonenpulsformen
(unten) zugeordnet werden. Für den LAB+PPO Detektor ist eine
solche Unterscheidung nicht möglich.
Datensatz:
/gpfs/data/fwkk/koegler/01.242011/NE_213_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
bzw.
/gpfs/data/fwkk/koegler/01.282011/LAB_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
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brachte das gleiche Resultat wie in der oben beschriebenen Analyse. Eine Unterschei-
dung von Neutronen- und Photonenpulsformen war mit diesem Detektor nicht mög-
lich. Der volle Datensatz des NE-213 Experimentes lieÿ eine Separation der Teilchen-
pulse zu (siehe Abbildung 5.2.4, oben), blieb aber hinter den Ergebnissen der Mes-
sungen anderer Experimente ([Youse und Lucchese, 2009], [Söderström et al., 2008] und
[Kaschuck und Esposito, 2005]) zurück. Da die Diskrimination für kleine Pulsformen
schlechter wird, wurde ein Schnitt auf die Daten gesetzt. Nur Pulsformen, deren kurze
Integration einen Wert zwischen 50 und 110 A.U. ergab, wurden daraufhin in der Auswer-
tung berücksichtigt. Die Ergebnisse konnten somit deutlich verbessert und auf das Niveau
der Messungen anderer Gruppen (FoM> 1) gehoben werden (siehe Abbildung 5.2.4, un-
ten). Die vom Hersteller angegebenen Werten (FoM = 3, 5, in Bezug auf die Messung von
[Kuchnir und Lynch, 1968]), liegen von den gemessenen dennoch weit entfernt. Das kann
folgende Gründe haben:
1. Verringerung der Pulsformdiskrimination durch Sauersto-Quenching. Für NE-213
ist die Reduzierung der Pulsformdiskrimination durch den Einuss von gelöstem
Sauersto beobachtbar. Der verwendete NE-213 wurde 20 min mit reinem Sticksto
gespült. Es ist jedoch möglich, dass nach dem Befüllen des Detektors Sauersto der
Umgebungsluft in den Detektor strömt. Die verwendeten Teonstutzen verschlieÿen
das Gefäÿ zwar, ob sie die Küvette jedoch auch vor dem Gas verschlieÿen, ist nicht
sicher.
2. Das verwendete NE-213 war viele Jahre unbenutzt. Es lagerte lichtdicht verschlos-
sen in einem Stahlkanister. Das Lösungsmittel Xylol ist jedoch eine stark üchtige
Flüssigkeit. Über die Jahre ist ein Teil des Lösungsmittels verdunstet und hat die
Zusammensetzung des Szintillators verändert. Da keine genauen Angaben über die
Bestandteile von NE-213 vorliegen, konnte dieser Fakt durch eine erneute Bestim-
mung der Zusammensetzung nicht überprüft werden.
3. Elektronisches Rauschen des Photomultipliers hat ebenfalls Einuss auf die Güte des
Diskrimination. Die sehr hohe Verstärkung der R2059-01 Photomultiplier hat einen
vergleichsweise hohen Dunkelstrom zur Folge. Die Photomultiplier ähnlicher Mes-
sungen (wie z.B. [O'Keee et al., 2011] und [Söderström et al., 2008]) unterscheiden
sich in diesem Wert zu dem hier verwendeten teilweise um zwei Gröÿenordnungen.
Die Simulationen haben gezeigt, dass elektronisches Rauschen das Ergebnis der Dis-
krimination negativ beeinussen kann. Besonders bei kleinen Pulsformen (niedriges
Signal-zu-Rauschverhältnis) wirkt sich dieser Umstand deutlich aus. Für die Flug-
zeitmessungen von nELBE sind jedoch Photomultiplier mit dieser Verstärkung not-
wendig, um eine möglichst niedrige Detektorschwelle erreichen zu können.
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Abbildung 5.2.4: Ergebnisse der digitalen Pulsformdiskrimination am NE-213-
Detektor mit vollem Datensatz (oben) und ausgewählten Pulsfor-
men (unten). Jeweils von links oben nach rechts unten: Ergebnisse
des Zero-Crossing, Integrated-Risetime, Charge-Comparison, Long-
Gate/Short-Gate und den beiden GDM-basierten Algorithmen. In
der obigen Darstellung wird das Ergebnis durch Pulsformen kleiner
Amplitude verschlechtert. Ein Schnitt in Darstellung (5.2.3, oben)
(50 A.U. <short gate<110 A.U.) verbessert die Güte der Diskrimi-
nation erheblich. In den Fenstern ist der jeweilige Wert der gure
of merit angegeben. Datensatz: /gpfs/data/fwkk/koegler
/01.242011/NE_213_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
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Die fehlende Pulsformdiskrimination des LAB-Detektors kann allein durch diese oben ge-
nannten Gründe jedoch nicht erklärt werden.
Mit den Erkenntnissen aus Kapitel 3 über die Zusammensetzung von NE-213 sollte ver-
sucht werden die PSD von NE-213 auf den LAB-Detektor zu übertragen. Der Zusatz des
Wellenlängenschiebers bis-MSB könnte diese Verbesserung bewirken. In der Honung, dass
allein die Eigenschaften dieses sekundären Szintillators für die sehr gute Pulsformdiskrimi-
nierung verantwortlich sind, wurden zusätzlich zu den 3 g/l PPO die hohe Konzentration
von 0,5 g/l bis-MSB in LAB gelöst. Die gebräuchliche Konzentration dieses Szintillators
in Kombination von LAB und PPO beträgt 20 mg/l. Eine Messung unter identischen
Bedingungen, wie bei den vorangegangenen, brachte jedoch ebenfalls keinen Erfolg. Die
durch die Flugzeit diskriminierten und gemittelten Pulse aus Abbildung 5.2.5 unterstrei-
chen diese Aussage. Im Vergleich zu NE-213 sind die Unterschiede von neutronen- und
photoneninduzierten Pulsformen einfach zu gering, um sie anhand der Algorithmen erfolg-
reich zu diskriminieren. Um Fehler in der digitalen Datenanlyse auszuschlieÿen, wurde,
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Abbildung 5.2.5: Gemittelte Pulsformen des NE-213 (links) und LAB+PPO+bis-
MSB (rechts) Detektor. Dargestellt sind die anhand des Flugzeit-
spektrum diskriminierten Pulsformen für Neutronen- (blau) und
Photonenpulsformen (rot). Im LAB-Detektor sind die Unterschiede
zwischen ihnen zu klein, um eine gute Diskrimination mit den
vorgestellten Methoden zu erreichen.
Datensatz:
/gpfs/data/fwkk/koegler/01.242011/NE_213_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
bzw.
/gpfs/data/fwkk/koegler/01.282011/LAB_ALL_2GS_1kPTS_Cf.root
wie oben beschrieben, zusätzlich das Monitorsignal der SENECA-Einheit mit aufgenom-
men und ausgewertet. Der Nulldurchgang des bipolaren Signals ist für Neutronen- und
Photonen verschieden. Durch einen einfachen Algorithmus wurde ein Vorzeichenwechsel
zwischen lokalem Minimum und Maximum gesucht und die zeitliche Dierenz zum digi-
talen Diskriminator gebildet. Die Ergebnisse dieser Mehtode verizieren die volldigitalen
Algorithmen. In der Güte der Diskrimination lieferten die digitalen Methoden durchweg
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bessere Ergebnisse als die semianalogen (siehe dazu Kapitel A.3 Abb. A.3.1).
Da eine Aufgabe der Diplomarbeit darin bestand eine energieabhängige Pulsformdiskrimi-
nation eines LAB+PPO-Detektors durchzuführen, sei an dieser Stelle folgendes bemerkt:
Eine energieabhängige Pulsformdiskrimination erfordert die Kalibrierung des Detektor für
Neutronen- und Photonenanregung. Über die Flugzeit kann die Energie der Neutronen
hinreichend genau bestimmt werden. Jedoch sollte man bedenken, dass ein niederenergeti-
sches Neutron durch einen zentralen Stoÿ mit einem Proton eine Pulsform erzeugen kann,
die der eines schnelleren Neutrons, welches nichtzentral stöÿt, entsprechen kann. Allein die
Pulshöhe muss also nicht proportional zur Energie sein. Dieser Umstand hat somit auch
indirekt Auswirkung auf die PSD, da diese für groÿe Pulsformen ja nachweislich bessere
Resultate liefert.
Für die Kalibrierung von γ-Strahlung kann wie in Kapitel 4 aufgezeigt, vorgegangen wer-
den. Dabei muss jedoch beachtet werden, dass dann die gleiche Verstärkung auch für
die PSD-Messungen verwendet werden muss. Hätten die Ergebnisse der zweidimensio-
nalen Long-Gate/Short-Gate-Auswertung auf eine Pulsformsdiskriminationsfähigkeit von
LAB-basierten Detektoren hingedeutet, wäre dieser erheblich gröÿere Aufwand betrieben
worden. Da dies aber nicht der Fall war, sei die Verfahrensweise hier nur erwähnt.
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5.3 Resultate
Anhand eines Flugzeitexperiments mit einem 252Cf-Prüfstrahler wurde die Pulsformdiskri-
mination eines NE-213-, LAB + 3 g/l PPO- und LAB + 3 g/lPPO + 0,5 g/l bisMSB-
Detektor getestet. Aus den Messdaten und Simulationen lassen sich folgende Schlussfolge-
rungen ziehen:
1. Anhand der in [O'Keee et al., 2011] gemessenen Zerfallskonstanten und Intensitä-
ten konnten mithilfe eines Pulsgenerators Pulsformen eines LAB+PPO-Detektors
generiert werden. Nach diesen Messungen sollte eine Diskrimination zwischen Pho-
tonen und Neutronen prinzipiell möglich sein. Leider lagen für die Simulation keine
eigenen Messwerte vor, sodass auf die Messung von O'Keee et al. vertraut werden
muss.
2. Die sehr gute Pulsformdiskrimination von NE-213 konnte bestätigt werden.
Die Ergebnisse sind mit anderen Experimenten ([Youse und Lucchese, 2009],
[Söderström et al., 2008], [Kaschuck und Esposito, 2005]) in Übereinstimmung. Die
vom Hersteller referierte gure of merit von 3,5 konnte jedoch nicht erreicht werden.
3. Die Algorithmen der digitalen Pulsformdiskrimination liefern vergleichbare Werte.
Für ausgewählte Daten erreicht der GDM-Long-Gate/Short-Gate- Algorithmus die
besten Resultate
4. Die Ergebnisse von Youse et al. bezüglich Stabilität und Güte eines Algorithmus
basierend auf der Wavelet-Transformation konnten nicht bestätigt werden. In allen
Experimenten blieben die Ergebnisse (siehe Abbildung A.3.3 in Kapitel A.3) dieser
Methode hinter den in [Youse und Lucchese, 2009] beschriebenen zurück.
5. Die Ergebnisse der DPSD konnten durch ein semianaloges Verfahren veriziert wer-
den. Die Güte der Separation ist bei den digitalen Methoden besser.
6. Leider zeigten die beiden LAB-Detektoren keine Fähigkeit Photonen und Neutronen
anhand ihrer Pulsformen zu unterscheiden.
7. Aufgrund dieser schlechten PSD-Eigenschaften wurde auf eine Bestimmung der Ener-
gieabhängigkeit dieser Gröÿe verzichtet.
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6 Zusammenfassung und Ausblick
Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde die Eignung von linearen Alkylbenzenen als Lö-
sungsmittel für neuartige Flüssigszintillatoren untersucht. Dazu wurden Proben dieser Sub-
stanz in Kombination mit unterschiedlichen primären und sekundären Szintillatoren spek-
troskopiert. Fluoreszenz- und Absorptionsspektrum konnten so bestimmt und eine geeig-
nete Lösung für einen Detektor mit den nELBE Photomultipliern (Hamamatsu R2059-01)
ausgewählt werden. Ein doppelseitig ausgelesener Küvetten-Detektor auf Basis von LAB +
3 g/l PPO wurde konstruiert und mehreren Analysen unterzogen. Mit einer kombinierten
Methode aus Compton-Spektrometer und Compton-Kantenbestimmung im Ladungsspek-
trum unterschiedlicher Prüfstrahler konnte die relative Lichtausbeute des Flüssigszintilla-
tors bis hin zu 5 keVee bestimmt werden. Nur wenige Messungen zeigen das Verhalten
eines organischen Szintillators bei Photonenanregung bis zu dieser Energie. Der untersuch-
te Detektor zeichnet sich im betrachteten Energiebereich (5-2000 keVee) durch eine sehr
gute Linearität zwischen deponierter Energie und Fläche der korrespondierenden Pulsform
aus. Aus den Daten konnte ebenfalls der Birks-Parameter sowie die relative Lichtausbeute
im Vergleich zu NE-213 bestimmt werden. Die Ergebnisse zeigen eine vergleichbare Licht-
ausbeute zu diesem Standard auf Xylolbasis. Die absolute Lichtausbeute des Detektors
konnte mit Hilfe des Einzel-Photoelektronen-Maximums abgeschätzt werden. Sie ist mit
dem gängigen Wert von etwa 104 Photonen pro MeVee in Übereinstimmung.
Für die digitale Datenanalyse zukünftiger nELBE-Experimente wurden sieben Algorith-
men zur Pulsformdiskrimination implementiert. Fast alle zeigen eine vergleichbare Fähig-
keit Neutronen- von Photonenpulsformen zu unterscheiden. Leider konnte die vielverspre-
chende Wavelet-Transformation in der erzeugten Realisierung die Ergebnisse von Youse et
al. nicht bestätigen. Die GDM-basierten Algorithmen zeigen die besten Resultate. Sie sind
jedoch weniger robust als andere Pulsgradientenmethoden und benötigen ein unabhängiges
Diskriminationskriterium, wie die Flugzeit. Alle Algorithmen wurden mit simulierten und
experimentellen Daten ausgiebig getestet und mit einer analogen Diskriminationseinheit
des SENECA-Experiments veriziert. Gegenüber dieser analogen Standardmethode zeig-
ten sich die digitalen Methoden bezüglich der Güte der Diskrimination überlegen.
Die Fähigkeit des Detektors, anhand der erzeugten Pulsformen zwischen den Photonen
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und Neutronen eines 252Cf-Prüfstrahlers zu unterscheiden, wurde in einem Flugzeitexpe-
riment überprüft. Leider konnte sowohl bei dem LAB+PPO-Detektor als auch bei einem
Detektor mit zusätzlich hinzugefügtem Wellenlängenschieber keine Pulsformdiskriminati-
onsfähigkeit erkannt werden.
In Hinblick auf die oenen Fragen dieser Arbeit wäre es gut, wenn LAB-Detektoren
weiterhin untersucht würden. Wie verhält sich die Lichtausbeute im Vergleich zu Plas-
tikszintillatoren? Können Linearität, Lichtausbeute und Zeitauösung auch auf gröÿe-
re Detektortypen übertragen werden? Können die Intensitäten und Zerfallskonstanten
der SNO+ Messung für WIBARCO-LAB und PPO bestätigt werden oder weichen die-
se ab? In Hinblick auf die endgültige Klärung der Pulsformdiskriminationsfähigkeit der
Detektoren wären die Ergebnisse einer Messung der Szintillationslichtabklingzeiten nach
[Bollinger und Thomas, 1961] sehr aufschlussreich.
Trotz der vielen positiven Eigenschaften der untersuchten LAB-Detektoren (Linearität,
Zeitauösung, Lichtausbeute, Umweltverträglichkeit, Handhabung und Preis) bieten sie
für die Nutzung bei nELBE keine Vorteile gegenüber den bereits erprobten EJ-200 Plas-
tikszintillatoren. Die Honung, Pulsformdiskrimination mit den Eigenschaften der Plastik-
szintillatoren verknüpfen zu können, wird durch die untersuchten Detektoren leider nicht
erfüllt.
Dennoch besitzen LAB-basierte Flüssigszintillatoren ein groÿes Potential und in Zukunft
mit Sicherheit auch ein breites Anwendungsfeld. Für groÿangelegte Neutrinoexperimente
sind sie zu Recht die bevorzugte Wahl.
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A Anhang
A.1 Der Szintillationsmechanismus in
mehrkomponentigen Szintillatoren
Wie in Unterkapitel 2.4 erwähnt wurde, kann der Szintillationsmechanismus in mehrkom-
ponentigen Szintillatoren auf die Reaktionen in unitären, binären und tertiären Systemen
zurückgeführt werden. Bezeichnet man das Lösungsmittel mit X, den primären Szintillator
mit Y und den sekundären mit Z, so lassen sich diese Systeme vereinfacht durch die Terme
X, X + Y , X + Y + Z darstellen. Der Mechanismus selbst kann in zwei unterschiedliche
Prozesse gegliedert werden. Unter dem primären Prozess versteht man die direkte Anre-
gung oder sogar die Ionisation der Komponenten durch das ionisierende Teilchen. Explizit
sind dabei folgende Prozesse möglich:
1. Anregung eines π-Elektrons
2. Ionisation eines π-Elektrons
3. Anregung eines anderen Elektrons (zum Beispiel eines σ-Elektrons oder eines 1s-
Elektrons des Kohlenstos)
4. Ionisation eines andersartigen Elektrons
Wie in Kapitel 2.3 bereits erwähnt, sind direkte Anregungen von Triplett-Zuständen ver-
boten. Jedoch sind 75% der nach Prozess 2 wieder rekombinierten Moleküle in einem ange-
regten Triplett-Zustand. Während man Prozess 1 als Grundlage der schnellen Szintillati-
onskomponente ansehen muss, muss man Prozess 2 eindeutig als Grundlage der langsamen
Komponente betrachten. (Bemerkung: Elektronen, die in Singulett-Zustände rekombinie-
ren, machen nur einen Bruchteil des emittierten Szintillationslichtes aus). Weiterhin ist zu
bemerken, dass Prozess 3 und 4 nicht zur Emission von Szintillationslicht führen, da sie
sich vorwiegend thermisch abregen (vgl. [Buck und Swank, 1958]). Da Y und Z meistens
nur in geringer Konzentration im Lösungmittel X gelöst sind, kann man eine direkte An-
regung dieser beiden vernachlässigen.
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Im sekundären Prozess werden alle Vorgänge zusammengefasst, die zum primären in Kon-
kurrenz stehen. Dazu zählen:
1. Energietransfer zu anderen Molekülen von X
2. Energietransfer zu Molekülen von Y bzw. Z
3. Quenching und interne Konversion
4. Fluoreszenz
Das Besondere an diesen Eekten ist, dass sie unabhängig von der Art der Anregung sind.
Es ist also belanglos, ob die Anregung durch ein ionisierendes Teilchen passierte, oder
durch Bestrahlung mit UV-Licht. Dieser Umstand führte auch dazu, dass primärer und
sekundärer Prozess unterschieden wurden.
A.1.1 Energietransfer zu Molekülen von Y beziehungsweise Z
Im Folgenden sei der Energietransfer von Molekülen der Spezies X zu Molekülen der
Spezies Y oder Z etwas genauer betrachtet. Anhand der Anregung durch ein schnelles
Elektron soll der Transfer konkret nachvollzogen werden.
Dringt ein schnelles Elektron in den Szintillator ein, so deponiert es einen Teil seiner Energie
in ihm. Die Anregung über den primären Prozess ist vollzogen. Nun hängt es maÿgeblich
von der Konzentration und Kombination der verwendeten Komponenten ab, welche Art
des Energietransports vollzogen wird. Hauptsächlich kommt es dabei zu:
• Kollisionen zwischen Molekülen und dem damit verbundenen Energieaustausch,
• Emission von Fluoreszenzphotonen mit nachfolgender
 Absorption durch ein weiteres Molekül der Spezies X oder
 Absorption durch ein Molekül der Spezies Y bzw. Z oder
 internem Quenching, sowie
 dem Verlust durch Verlassen des Systems
• internem Quenching,
• einem direkten Übergang von einem angeregten Molekül zu einem benachbarten Mo-
lekül im Grundzustand
• oder vor allem in Flüssigszintillatoren, einem strahlungslosen Transfer durch eine
weitreichende Dipol-Dipol-Wechselwirkung (Förster-Transfer).
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Letzteres wird begünstigt, wenn die Anregungsenergie von X möglichst eektiv in den
Einussbereich der Dipol-Dipol-Wechselwirkung transportiert wird. Das geschieht im We-
sentlichen auf zwei Arten. Einmal durch direkten Austausch, Dipol-Dipol und Multipol-
Multipol-Wechselwirkungen zwischen den Molekülen des Lösungsmittels oder durch Dif-
fusion von Lösungsmittel- und Szintillatormolekülen. Vor allem der letzte Prozess hängt
dabei stark von Temperatur und Viskosität des Lösungsmittels ab. Die Ausprägung dieser
Eigenschaften im Flüssigszintillator im Vergleich zum Plastikszintillator ist die Ursache für
die Möglichkeit Teilchen hinsichtlich ihrer Pulsform zu unterscheiden (siehe Kapitel 5).
Hat die Anregungsenergie den primären Szintillator erreicht, so gibt es eine Reihe von wei-
teren Prozessen, die den oben erwähnten prinzipiell ähnlich sind. In die Bilanzgleichung
muss jedoch noch der Transfer zu Molekülen der Spezies Z mit einbezogen werden. Von
dort kann es erneut zu allen beschriebenen Formen der Energieübertragung kommen. Für
weiterführende Bemerkungen und detailierte Ausführungen zum Energietransfer in terti-
ären Systemen sei der Leser an dieser Stelle auf das Buch von J.B. Birks [Birks, 1964],
Unterkapitel 3.8, 3.9, sowie 3.10 verwiesen.
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A.2 Verwendete radioaktive Prüfstrahler
Isotop Eγ/keV ECE/keV Photonenemissionswahrscheinlichkeit / %
22Na 511,0 340,7 200
1274,5 1061,7 99,44
54Mn 834,9 639,2 99,98
60Co 1173,2 963,4 99,97
1332,5 1118,1 99,99
88Y 898,0 699,1 94
1836,1 1611,8 99
133Ba 81,0 19,5 34,06
302,9 164,3 18,34
356,0 207,3 62,05
383,9 230,5 8,94
137Cs 661,7 477,3 85,1
166mHo 184,4 77,3 72,67
280,4 146,8 29,77
711,7 523,7 55,32
810,3 616,0 58,08
207Bi 569,7 393,3 97
1063,7 857,6 74
241Am 59,5
Tabelle A.2.1: Verwendete γ-Prüfstrahler samt der wesentlichen Photonen-Energien
(Eγ), korrespondierenden Compton-Kanten ECE und Photonenemis-
sionswahrscheinlichkeiten für die Kalibrierung des NE-213- und LAB-
Detektors. Für Isotope mit dicht liegenden γ-Energien, die aufgrund der
Detektorauösung im Spektrum nicht trennbar waren, wurden gewich-
tete Mittel gebildet. Das Photon des Isotops 241Am wechselwirkt neben
der inkohärenten Streuung auch über den Photoeekt mit den Szin-
tillatoren. Sein Pulsächenspektrum besitzt ein Vollenergiemaximum.
Bermerkung: 166mHo und 88Y standen nur der Messung mit dem LAB-
Detektor zur Verfügung. Entnommen aus [LUNDS Universitet, 1999]
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A.3 Ergebnisse der digitalen Pulsformdiskrimination
(Fortsetzung)
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Abbildung A.3.1: Pulsformdiskrimination mit dem semi-analogen Verfahren. Das
Monitor-Signal einer SENECA-Pulsformdiskriminationseinheit
wurde während der Experimente digitalisiert. Der Nulldurchgang
des bipolaren Signals ist charakteristisch für die erzeugende
Teilchenart. Über einen digitalen Algorithmus wurde dieser
Nulldurchgang bestimmt und das Ergebnis in ein Histogramm
eingefügt. Die Güte der Diskrimination ist schlechter als bei der
digitalen Realisation (vergleiche rechts mit Abb. 5.2.4 oben).
Der ausgewaschene Schwanz jeweils links im Bild, würde un-
ter Berücksichtigung das Ergebnis noch weiter verschlechtern.
Die Darstellungen beziehen sich auf die Messung mit dem
NE-213-Küvettendetektor. Im Bild links ist der volle Datensatz
ausgewertet. Rechts wurden nur Pulsformen berüchsichtigt, deren
Pulsächen gröÿer als 50 und kleiner als 110 A.U. waren.
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GDM-weighting vs. ToF
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Abbildung A.3.2: Zweidimensionale Darstellung der Flugzeit und der Diskriminati-
onsvariablen unterschiedlicher DPSD-Algorithmen. Die Darstellung
zeigt die Ergebnisse der Auswertung des Flugzeitexperiments des
NE-213-Küvettendetektors. Deutlich erkennbar ist die sehr gute
Diskriminationsfähigkeit des Detektors. Im unteren linken Bereich
eines jeden Diagramms sind Ereignisse konzentriert, die als Pho-
tonen interpretiert werden können. Die breitere Verteilung weiter
oben repräsentiert Neutronenereignisse.
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Abbildung A.3.3: Ergebnisse der Wavelet-Analyse. Analysiert wurden Impulsformen
des NE-213-Detektors mit dem unter 5.1 vorgestelltem Algorith-
mus. Im Vergleich zu den Pulsgradientmethoden (vgl. Abbildung
5.2.4 oben) schneidet dieser Algorithmus schlechter ab.
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A.4 Diverses
Abbildung A.4.1: Zertikat Wibarcan der Firma Wibarco
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Abbildung A.4.2: Quantenezienz und Strahlungsempndlichkeit der Hama-
matsu R2059-01 Photokathode (400S). Entnommen aus
[Hamamatsu Homepage, 2011, S. 116].
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A.5 Algorithmen der digitalen Pulsformdiskrimination
(C++ Quellcode)
1 void module_CR_diff_HP ( const vector<f loat> ∗v , vector<f loat> ∗s ,
int npts , double dt , double tau )
2 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f a high−pass− f i l t e r
3 // inpu t s : s i g n a l v , number o f samples npts , sampling i n t e r v a l l
d t and i n t e g r a t i o n cons tant tau
4 // output : f i l t e r e d s i g n a l s
5 int i ; s−>c l e a r ( ) ;
6 double alpha=tau /( tau+dt ) ;
7 s−>push_back (0 ) ; //under the condi t ion , t ha t s i g n a l
does not vary much between f i r s t two po in t s
8 for ( i =1; i<v−>s i z e ( ) ; i++) s−>push_back ( alpha ∗( s−>at ( i −1) + v−>
at ( i ) − v−>at ( i −1) ) ) ;
9 }
10 //_____________________________________________________
11 void module_RC_int_LP ( const vector<f loat> ∗v , vector<f loat> ∗s ,
int npts , double dt , double tau )
12 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f a low−pass− f i l t e r
13 // inpu t s : s i g n a l v , number o f samples npts , sampling i n t e r v a l l
d t and i n t e g r a t i o n cons tant tau
14 // output : f i l t e r e d s i g n a l s
15 int i ; s−>c l e a r ( ) ;
16 double alpha=dt /( tau+dt ) ;
17 s−>push_back (v−>at (0 ) ) ;
18 for ( i =1; i<v−>s i z e ( ) ; i++)
19 s−>push_back((1− alpha )∗s−>at ( i −1) + alpha∗v−>at ( i ) ) ;
20 }
21 //_____________________________________________________
22 double module_zct ( const vector<f loat> ∗v , vector<f loat> ∗s ,
vector<f loat> ∗p , int s ign , double tau , int s t a r t , int stop ,
double dt , double no_success )
23 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f the zero−c ro s s i n g a l gor i thm
24 // inpu t s : s i g n a l v , number o f samples npts , s i gn o f v , s t a r t [
po in t s ] and s top [ po in t s ] o f roi , sampl ing i n t e r v a l l d t and
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i n t e g r a t i o n cons tant tau
25 // output : shaped s i g n a l s , po in t o f zero−c ro s s i n g
26 int i , j , i_min=0, i_max=0;
27 double tau1 , tau2 , tau3 ;
28 p−>c l e a r ( ) ; s−>c l e a r ( ) ;
29 // b i p o l a r shaping o f input−s i g n a l v
30 module_CR_diff_HP(v , s , v−>s i z e ( ) , dt , tau1 ) ;
31 module_RC_int_LP ( s , p , s−>s i z e ( ) , dt , tau2 ) ;
32 module_RC_int_LP (p , s , p−>s i z e ( ) , dt , tau3 ) ;
33
34 //module f o r determining the po in t a t which waveform reaches i t
maximum/minimum
35 i_max=func_extreme_value ( s , 0 , s−>s i z e ( ) , 1 , s i gn ) ;
36 // check f o r zero−c ro s s i n g
37 for ( i=i_max+1; i<s−>s i z e ( ) ; i++)
38 { i f ( s−>at ( i −1)∗s−>at ( i )<0) return f unc_inte rpo la t e ( s , i −1,
0 , dt ) ;
39 // l i n e a r i n t e r p o l a t i o n o f waveform s between po in t i−1 and i
40 }
41 // i f t h e r e i s no zero−c ro s s i n g re turn no_success
42 return no_success ;
43 }
Listing A.1: Zero-Crossing
Hoch- sowie Tiefpass-Filter wurden [Hannaske, 2009] entnommen.
1 double module_irt ( const vector<f loat> ∗v , vector<f loat> ∗s , int
s ign , double s t a r t , double stop , double dt , double no_success )
2 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f the in t e g ra t ed−r i s e t ime a l gor i thm
3 // input : s i g n a l v , s i gn o f v , s t a r t [ seconds ] and s top [ seconds ]
o f roi , sampling i n t e r v a l l d t
4 // output : i n t e g r a t e d and normal ized s i g n a l s , r i s e t ime o f
i n t e g r a t e d waveform
5 int i , i a t 10 =0, i a t 72 =0; double t_at10=0.0 , t_at72=0.0 ; s−>c l e a r
( ) ;
6 int i_s ta r t=s t a r t /dt , i_stop=stop /dt ;
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7 i f ( ( i_start< 0) | | ( i_start>v−>s i z e ( ) ) | | ( i_stop <0) ) return
no_success ;
8 i f ( i_stop>v−>s i z e ( ) ) i_stop=v−>s i z e ( ) ;
9
10 s−>push_back (0 ) ;
11 for ( int i =1; i<v−>s i z e ( ) ; i++)
12 { i f ( i<i_stop−i_s ta r t ) s−>push_back ( s−>at ( i −1)+v−>at ( i+i_s ta r t )
) ;
13 else s−>push_back ( s−>at ( i −1) ) ;
14 }
15
16 double norm = s−>at ( s−>s i z e ( )−1) ;
17 for ( int i =0; i<s−>s i z e ( ) ; i++) s−>at ( i )=s i gn ∗s−>at ( i ) /norm ;
18 i =0;
19 while ( ( i<s−>s i z e ( ) ) && ( i a t 72==0))
20 { i f ( ( s i gn ∗s−>at ( i ) >0.10) && ( i a t 10==0)) i a t 10=i ;
21 i f ( ( s i gn ∗s−>at ( i ) >0.72) && ( i a t 72==0)) i a t 72=i ;
22 i++;
23 }
24 // determine i n t e r p o l a t e d po in t a t which waveform reaches 10\%
and 72 \%
25 t_at10=func_inte rpo la t e ( s , ia t10 , s i gn ∗0 .10 , dt ) ;
26 t_at72=func_inte rpo la t e ( s , ia t72 , s i gn ∗0 .72 , dt ) ;
27
28 i f ( ( t_at10==no_success ) | | ( t_at72==no_success ) ) return
no_success ;
29 // r i s e t ime
30 return f abs ( t_at72−t_at10 ) ∗1 e9 ;
31 }
Listing A.2: Integrated Risetime
1 double module_cc ( const vector<f loat> ∗v , vector<f loat> ∗s , int
s ign , double dt , double no_success )
2 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f the charge−comparison a l gor i thm
3 // input : s i g n a l v , s i gn o f v , sampl ing i n t e r v a l l d t
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4 // output : i n t e g r a t e d and normal ized ( pu l s e h e i g h t ) s i g n a l s ,
i n t e g r a l o f the s low component o f the waveform
5 int i_start , i_stop , i_end , i_max ; double v_max=0;
6 //module f o r determining the po in t a t which waveform reaches i t
maximum/minimum
7 i_max=func_extreme_value (v , 0 , v−>s i z e ( ) ,1 , s i gn ) ;
8 //Maximum
9 v_max=v−>at ( i_max) ;
10 int i=i_max ;
11 // determines po in t at which waveform has f a l l e n to 50\% of i t s
pu l s e h e i g h t
12 while ( ( v−>at ( i ) <0.5∗v_max) && ( i<v−>s i z e ( )−1) && ( i >=0)) i++;
13
14 i_s ta r t=i ; i_stop=i_s ta r t +500; i f ( i_stop>v−>s i z e ( ) ) i_stop=v−>
s i z e ( ) ;
15
16 i f ( ( i_start <0) | | ( i_start>v−>s i z e ( ) ) ) return 0 . 0 ;
17
18 s−>c l e a r ( ) ;
19 s−>push_back (0 ) ;
20 //sum over 500 samples o f waveform s t a r t i n g at 50\% of
waveforms pu l s e h e i g h t
21 for ( i=i_s ta r t ; i<i_stop ; i++)
22 { s−>push_back ( s−>at ( i−i_s ta r t )+v−>at ( i ) /v_max) ;
23 }
24 // re turn the sum
25 return s−>at ( s−>s i z e ( )−1) ;
26 }
Listing A.3: Charge-Comparison
1 double module_cc_LSG ( const vector<f loat> ∗v , int s ign , double
t_short , double t_long , double dt , double no_success )
2 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f the long−ga te / short−ga te a l gor i thm
3 // input : s i g n a l v , s i gn o f v , i n t e g r a t i o n l im i t s t_short and
t_long , sampl ing i n t e r v a l l d t
4 // output : r a t i o o f long to shor t summation
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5 int i ;
6 int i_s ta r t=func_extreme_value (v , 0 , v−>s i z e ( ) ,1 , s i gn ) ;
7 int i_short=i_s ta r t+( int ) ( t_short /dt ) ;
8 int i_long =i_s ta r t+( int ) ( t_long/dt ) ; i f ( i_long>v−>s i z e ( ) )
i_long=v−>s i z e ( ) ;
9 double q_short=0;
10 i f ( ( i_start <0) | | ( i_start>v−>s i z e ( ) ) | | ( i_short <0) | | (
i_short>v−>s i z e ( ) ) | | ( i_long <0) )
11 return no_success ;
12 else
13 { for ( i=i_s ta r t ; i<i_short ; i++) q_short+=v−>at ( i ) ; //
ShortGate I n t e g r a t i on
14
15 double q_long=q_short ;
16
17 for ( i=i_short ; i<i_long ; i++) q_long+=v−>at ( i ) ; //
LongGate In t e g r a t i on
18 return q_long/q_short ;
19 }
20 }
Listing A.4: Long-Gate / Short-Gate
1 double module_GDM ( const vector<f loat> ∗v , vector<f loat> ∗s , int
s ign , double dt , double no_success )
2 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f the g a t t i and de mart in i a l gor i thm
3 // input : we igh ted s i g n a l v , s i gn o f v , sampl ing i n t e r v a l l d t
4 // output : see charge−comparis ion
5 int i_start , i_stop , i_end , i_max ; double v_max=0;
6 //module f o r determining the po in t a t which waveform reaches i t
maximum/minimum
7 i_max=func_extreme_value (v , 0 , v−>s i z e ( ) ,1 , s i gn ) ;
8 v_max=v−>at ( i_max) ;
9 int i=i_max ;
10 while ( ( v−>at ( i ) <0.99∗v_max) && ( i<v−>s i z e ( )−1) && ( i >=0)) i++;
11
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12 i_s ta r t=i ; i_stop=i_s ta r t +600; i f ( i_stop>v−>s i z e ( ) ) i_stop=v−>
s i z e ( ) ;
13
14 i f ( ( i_start <0) | | ( i_start>v−>s i z e ( ) ) ) return 0 . 0 ;
15
16 s−>c l e a r ( ) ;
17 s−>push_back (0 ) ;
18
19 for ( i=i_s ta r t ; i<i_stop ; i++)
20 { s−>push_back ( s−>at ( i−i_s ta r t )+v−>at ( i ) /v_max) ;
21 }
22 return s−>at ( s−>s i z e ( )−1) ;
23 }
Listing A.5: GDM-weighting
1 double module_GDM_LSG ( const vector<f loat> ∗v , const vector<f loat
> ∗weighting , int s ign , double t_short , double t_long , double
dt , double no_success )
2 { // d i g i t a l r e p r e s en t a t i on o f the g a t t i and de mart in i a l gor i thm
3 // input : s i g n a l v , we i gh t ing func t i on weigh t ing , s i gn o f v ,
i n t e g r a t i o n l im i t s t_short and t_long , sampl ing i n t e r v a l l
d t
4 // output : see long−ga te / short−ga te
5 int i ;
6 //module f o r determining the po in t a t which waveform reaches i t
maximum/minimum
7 int i_s ta r t=func_extreme_value (v , 0 , v−>s i z e ( ) ,1 , s i gn ) ;
8 int i_short=i_s ta r t+( int ) ( t_short /dt ) ; i f ( ( i_short+i_s ta r t )
>v−>s i z e ( ) ) i_short=i_s ta r t ;
9 int i_long =i_s ta r t+( int ) ( t_long/dt ) ; i f ( ( i_long+i_s ta r t )>
v−>s i z e ( ) ) i_long=v−>s i z e ( )−i_start −1;
10 double q_short=0;
11 i f ( ( i_start <0) | | ( i_start>v−>s i z e ( ) ) | | ( i_short <0) | | (
i_short>v−>s i z e ( ) ) | | ( i_long <0) | | ( i_long>v−>s i z e ( ) ) )
12 return no_success ;
13 else
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14 { for ( i=i_s ta r t ; i<i_short ; i++)
15 { i f ( weighting−>at ( i )==weighting−>at ( i ) ) q_short+=
weighting−>at ( i )∗v−>at ( i ) ; //ShortGate In t e g r a t i on
16 else q_short+=v−>at ( i )
;
17 }
18 double q_long=q_short ;
19
20 for ( i=i_short ; i<i_long ; i++)
21 { i f ( weighting−>at ( i )==weighting−>at ( i ) ) q_long+=weighting
−>at ( i )∗v−>at ( i ) ; //LongGate In t e g r a t i on
22 else q_long+=v−>at ( i ) ;
23 }
24 return q_long/q_short ;
25 }
26 }
Listing A.6: GDM-weighting Long-Gate / Short-Gate
1 void module_signal_for_wavlet ( const vector<f loat> ∗ s igna l_in ,
vector<f loat> ∗ s ignal_out , int dim_t , int s i gn )
2 { // s i g n a l prepar ing f o r wave le t−t rans format ion
3 // input : s igna l_in , dimension o f array , s i gn o f s i gna l_in
4 // output : normal ized ( pu l s e h e i g h t ) s i gna l , r e f i l l e d wi th ze ros
5 s ignal_out−>c l e a r ( ) ;
6 int i_max = func_extreme_value ( s igna l_in , 0 , s igna l_in−>s i z e ( ) ,
1 , s i gn ) ;
7 double norm = signa l_in−>at ( i_max) ;
8 i f (norm == 0 . 0 )
9 norm = 1 . 0 ;
10 int i_num_of_samples = pow(2 , dim_t) ;
11 for ( int i = 0 ; i < i_num_of_samples ; i++) {
12 i f ( i < s igna l_in−>s i z e ( ) )
13 s ignal_out−>push_back ( s igna l_in−>at ( i ) / norm) ;
14 i f ( ( i >= signal_in−>s i z e ( ) ) && ( i < i_num_of_samples ) )
15 s ignal_out−>push_back ( 0 . 0 ) ;
16 }
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17 }
18
19 /∗ haar t rans format ion
∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗∗ ∗/
20
21 Float_t haar_transformation ( const vector<f loat> ∗ s i gna l , int a , int
b , const int n)
22 { //haar t rans format ion
23 // input : s igna l_in , s t r e t c h a , s h i f t b , num_of_samples in
s i gna l_in
24 // output : wave le t−transformed s i g n a l
25 Float_t w = 0 ;
26 Float_t z = 0 ;
27 int i n t e r v a l l = n/(2∗ a ) ; // l en g t h o f summing i n t e r v a l l
28 int s t a r t = 2∗b∗ i n t e r v a l l ; // s t a r t i n g po in t o f sum
29 int middle = s t a r t+i n t e r v a l l ; // middle po in t where wave l e t
30 // changes s i gn
31 int end = s t a r t+2∗ i n t e r v a l l ; //summing endpoint
32 int m = 0 ; // loop v a r i a b l e
33 Float_t s c a l e = sq r t ( a ) ; // opt . norma l i za t ion s c a l e
34 // f a c t o r
35
36 for (m=s t a r t ; m<middle ;m++)
37 { // loop f o r numerical i n t e g r a t i o n
38 w += s igna l−>at (m) ;
39 }
40
41 for (m=middle ; m<end ; m++)
42 { // loop f o r numerical i n t e g r a t i o n
43 z += s i gna l−>at (m) ;
44 }
45
46 return s c a l e ∗(w−z ) ;
47 }
Listing A.7: Wavelet-Transformation
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